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1. Einleitung
Die Vorstellung des Rastertunnelmikroskops 1982 von G. Binnig, H. Rohrer, C. Gerber
und E. Weibel [1] begründete einen neuen Zweig an Mikroskopie: die Rastersonden-
mikroskopie.1 Bereits zehn Jahre zuvor war von Young et al. ein Instrument, der
Topografiner, präsentiert worden [5], das zahlreiche Ähnlichkeiten mit dem späteren
Rastertunnelmikroskop aufwies. Da für die Abbildung der Probenoberfläche ein Fel-
demissionssignal genutzt wurde, war die laterale Auflösung auf 400 nm beschränkt.
Der Aufstieg des Rastertunnelmikroskops wurde durch die Auflösung der Si(111)-7×7
Struktur eingeleitet [6]. Für die Entwicklung des Rastertunnelmikroskops erhielten
G. Binnig und H. Rohrer 1986 den Nobelpreis für Physik. Im selben Jahr wurde mit
dem Rasterkraftmikroskop der zweite Typ von Rastersondenmikroskop eingeführt [7].
Danach wurden noch zahlreiche weitere Typen entwickelt. Durch ihr einfaches Grund-
prinzip und das exzellente Auflösungsvermögen sind die Rastersondenmikroskope aus
der Oberflächenphysik nicht mehr wegzudenken. Ein Feld, das immer mehr an Bedeu-
tung gewinnt, ist die Untersuchung von Oberflächen oxidischer Materialien [8].
Oxidische Materialien besitzen bereits als reine Materialien interessante Eigenschaften
wie Ferroelektrizität, Piezoelektrizität, Hochtemperatur-Supraleitung und Ferroma-
gnetismus [9]. Diese Eigenschaften werden unter anderem durch elektronische Korre-
lationen im Material erzeugt. Kombiniert man zwei Oxide zu einer Heterostruktur so
können an der Grenzfläche neuartige Phasen entstehen [10]. Oxidischen Grenzflächen
lassen sich hochqualitativ erzeugen, so dass beispielsweise der Quanten Hall Effekt an
oxidischen Grenzflächen gefunden wurde [11].
Eine ausgiebig untersuchte oxidische Heterostruktur ist die Grenzfläche zwischen
LaAlO3 und SrTiO3. Kombiniert man die beiden Isolatoren, entsteht eine leitfähige
Grenzschicht [12]. Die Leitfähigkeit tritt nur auf, wenn LaAlO3 mit einer Mindest-
dicke von vier Einheitszellen auf TiO2-terminiertes SrTiO3 gewachsen wird [13]. An
dieser Grenzfläche wurden schon zahlreiche rastersondenmikroskopische Untersuchun-
gen durchgeführt. So war es durch rastertunnelmikroskopische Messungen an einem
Querschnitt der Heterostruktur möglich, die Dicke der leitfähigen Schicht auf wenige
Nanometer einzugrenzen [14]. Außerdem konnten mit der Spitze eines Rasterkraftmi-
kroskops in isolierende Heterostrukturen mit nur drei Einheitszellen LaAlO3 leitfähige,
1Das Rasterelektronenmikroskop, das bereits 1935 eingeführt wurde [2], wird nicht den Rasterson-
denmikroskopen zugeordnet, sondern gehört zur Klasse der Elektronenmikroskope. Im Gegensatz
zu den Rastersondenmikroskopen wird bei einem Elektronenmikroskop ein Bild der Probe über
eine elektronenoptische Abbildung erzeugt. Eine Klassifikation der Rastersondenmikroskope findet
sich in Referenz [3, 4].
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Nanometer große Strukturen geschrieben werden [15, 16]. Diese Strukturen konnten
durch das Anlegen einer Spannung zwischen Spitze und Grenzfläche reversibel erzeugt
werden. Die wichtige Rolle von Korrelationen im Elektronensystem an der Grenzfläche
wurde durch tunnelspektroskopische Messungen hervorgehoben [17]. Weiterhin wur-
de die Verteilung des Oberflächenpotentials mittels Kelvin-Sonden Kraftmikroskopie
abgebildet [18, 19].
Neben diesen rastersondenmikroskopischen Untersuchungen konnten weitere inter-
essante Eigenschaften des Systems gefunden werden. So wurde die Koexistenz von Su-
praleitung und Magnetismus bei sehr tiefen Temperaturen nachgewiesen [20–23]. Fer-
ner wurde durch Kapazitätsmessungen an Au/LaAlO3/SrTiO3- und YBa2Cu3O7−x/
LaAlO3/SrTiO3-Kondensatoren eine negative elektronische Kompressibilität des Sys-
tems identifiziert [24].
Für die elektronische Kompressibilität κ eines Systems gilt:
κ =
(
n2
dµ
dn
)−1
, (1.1)
mit der Ladungsträgerdichte n und dem elektrochemischen Potential µ. Eine negati-
ve elektronische Kompressibilität bedeutet, dass das elektrochemische Potential an-
steigt, obwohl die Ladungsträgerdichte reduziert wird. Die negative Kompressibilität
des Grenzflächen-Elektronensystems ist deutlich größer als bisher gemessene negati-
ve Kompressibilitäten von zweidimensionalen Elektronengasen in Si-Heterostrukturen
[25] und in GaAs-Strukturen [26,27] sowie von Kohlenstoff Nanoröhrchen [28]. In den
meisten Halbleiter Heterostrukturen kann die negative Kompressibilität durch die Do-
minanz von Austausch- und Wechselwirkungstermen erklärt werden [29]. Die Ursache
der negativen Kompressibilität in LaAlO3/SrTiO3-Heterostrukturen ist Bestandteil
aktueller Forschung und konnte noch nicht vollständig geklärt werden.
Bisher wurde die elektronische Kompressibilität nur für Proben mit zehn und zwölf
Einheitszellen LaAlO3 gemessen [24]. Es wird erwartet, dass die negative Kompressi-
bilität auch bei einer Filmdicke von vier Einheitszellen auftritt. Da die Tunnel- und
Leckströme zwischen einer Elektrode auf der Oberfläche des Films und der Grenzfläche
durch so eine dünne LaAlO3-Schicht die exakte Messung der Kapazität mit der ge-
nutzten Methode deutlich erschweren, konnte die LaAlO3-Filmdicke in Referenz [24]
nicht weiter reduziert werden. Deshalb wurde in der vorliegenden Arbeit ein ande-
rer Ansatz zur Messung der elektronischen Kompressibilität verfolgt. Mit der lokalen
Methode der Kelvin-Sonden Kraftmikroskopie kann die Austrittsarbeit der Grenzflä-
che bestimmt werden. Die Austrittsarbeit steht in direktem Zusammenhang mit dem
elektrochemischen Potential. Für die Bestimmung der elektronischen Kompressibili-
tät muss die Austrittsarbeit für verschiedene Ladungsträgerdichten an der Grenzflä-
che gemessen werden. In dem am Lehrstuhl für Experimentalphysik 6 vorhandenen
Rastersondenmikroskop ist es möglich, Gate-Spannungen an die Heterostruktur an-
zulegen. Die so erzeugten elektrischen Felder verändern die Ladungsträgerdichte der
Grenzfläche [13]. Dies ermöglicht die Messung der elektronischen Kompressibilität von
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Abbildung 1.1.: Schematische Darstellung des verwendeten Versuchsaufbaus. Die
Kraft zwischen Spitze und Probe wird mittels einer Quarz-Stimm-
gabel (qPlus-Sensor) als Funktion der zwischen Spitze und Probe an-
gelegten Spannung Vts detektiert. Simultan dazu wird der Strom I an
der Grenzfläche aufgezeichnet. Die Ladungsträgerdichte an der Grenz-
fläche kann durch eine Gate-Spannung VG zwischen Grenzfläche und
dem Silberkleber auf der Rückseite des SrTiO3-Substrats verändert
werden. (Aus Referenz [30].)
Proben mit besonders dünnen LaAlO3-Filmen [30]. Der verwendete Versuchsaufbau
ist in Abbildung 1.1 skizziert.
Die sehr große Erhöhung der Kapazität an LaAlO3/SrTiO3-Heterostrukturen [24] auf-
grund der negativen Kompressibilität macht oxidische-Heterostrukturen interessant
für Anwendungen in elektronischen Bauelementen. Die große Kapazitätserhöhung
könnte die Miniaturisierung der Bauelemente weiter vorantreiben [31].
Meine Doktorarbeit beginnt mit einer Einführung in die Rastersondenmikroskopie
(Kapitel 2). Dabei werden das Rastertunnelmikroskop, das Rasterkraftmikroskop und
das Kelvin-Sonden Kraftmikroskop genauer vorgestellt. Anschließend werden die bei-
den Materialien LaAlO3 und SrTiO3 eingeführt und die grundlegenden Eigenschaften
der Grenzfläche zwischen Beiden dargelegt (Kapitel 3). Im folgenden Kapitel 4 wird
der verwendete Versuchsaufbau aufgezeigt. Die Präsentation der Ergebnisse der ras-
tersondenmikroskopischen Messungen findet sich in Kapitel 5. Die Arbeit schließt mit
einer Zusammenfassung und einem Ausblick ab.
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Rastersondenmikroskopie
Die Rastersondenmikroskopie (scanning probe microscopy, SPM) bezeichnet eine
Gruppe von Mikroskopietechniken bei denen ein Bild der Probenoberfläche über die
Wechselwirkung eines Sensors mit der Oberfläche aufgezeichnet wird. Der Sensor wird
über die Probenoberfläche gerastert, so dass Punkt für Punkt ein Bild von ihr ent-
steht. Die Art des Sensors variiert dabei je nach zu messender Wechselwirkung. Die
am weitesten verbreiteten Rastersondenmikroskope sind das Rastertunnelmikroskop
(scanning tunneling microscope, STM) [1, 32] und das Rasterkraftmikroskop (atomic
force microscope, AFM) [7]. Die einfachsten Rastersondenmikroskope sind an Luft
einsetzbar. Zur Verbesserung der Oberflächen-Sauberkeit und zur Verringerung des
thermischen Drifts können die Mikroskope im Ultrahochvakuum (UHV) und bei tie-
fen Temperaturen betrieben werden. Mit einem Rastersondenmikroskop können Auf-
lösungen im subatomaren Bereich erreicht werden [33,34].
In diesem Kapitel wird zunächst der allgemeine Aufbau eines Rastersondenmikroskops
behandelt. Anschließend wird die Funktionsweise eines STM, eines AFM und eines
Kelvin-Sonden Kraftmikroskops im Einzelnen erläutert.
Den grundlegenden Aufbau einen Rastersondenmikroskops zeigt Abbildung 2.1. Das
Mikroskop besteht aus einem festen Rahmen, auf dem die Probe befestigt ist. Auf
diesem kann ein Schlitten, auf dem die Sensoreinheit montiert ist, bewegt werden. Al-
ternativ dazu ist auch ein Aufbau möglich, bei dem der Sensor am Rahmen befestigt
Chassis
Schlitten
Scanner
Sensor Probe
z
y
x
Abbildung 2.1.: Grundlegender Aufbau eines Rastersondenmikroskops.
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ist und die Probe auf einem Schlitten bewegt wird. Da das Funktionsprinzip in bei-
den Fällen gleich ist, wird dieser Aufbau hier nicht gesondert betrachtet. Der Schlitten
dient zur Grobannäherung der Sensoreinheit an die Probe. Mit ihm wird der Sensor so
nahe an die Probe gefahren, bis sich deren Oberfläche innerhalb des z-Hubs der Raster-
einheit (Scanner) befindet. Die Schrittweite der Annäherung sollte dabei die maximale
Ausdehnung des Scanners nicht überschreiten, da sonst die Gefahr eines Zusammen-
stoßes zwischen Sensor und Probe besteht. Eine mögliche Realisierung einer solchen
Grobannäherung ist ein Trägheitsmotor [35]. Die am häufigsten verwendeten Typen
eines Trägheitsmotors sind der Scherpiezoantrieb und der Rückstoßantrieb. Abbildung
2.2 zeigt die Funktionsweise eines Scherpiezoantriebs. Der Sensor wird schrittweise zur
I II III
I
II III
(a) (b)
V
t
Schlitten
Gleitkontakt Scherpiezo
Abbildung 2.2.: Funktionsweise eines Scherpiezoantriebs zur Grobpositionierung: (a)
eine mögliche Beschaltungsspannung, (b) die einzelnen Abschnitte ei-
nes Motorschritts. Der Schlitten wird zwischen Stapeln aus Scherpie-
zos mit Gleitkontakten fixiert. Ein Motorschritt besteht aus den drei
Abschnitten: I ruhende Phase der Stapel , II langsame Ausdehnung
der Stapel und III schnelle Kontraktion der Stapel.
Probe bewegt. Ein einzelner Schritt kann in drei Abschnitte unterteilt werden. Wäh-
rend des gesamten Bewegungsablaufs wird der Schlitten durch eine Klemmvorrichtung
zwischen mehreren Stapeln von Scherpiezos fixiert. Die Bewegung startet mit einem
ruhenden Schlitten (Abschnitt I). In Abschnitt II werden alle Piezos mitsamt Schlit-
ten in eine Richtung bewegt. Dann wird die Beschleunigungsspannung innerhalb eines
kurzen Zeitintervalls stark verringert (Abschnitt III). Die so erzeugte Beschleunigung
ist größer als die Haftreibung zwischen Piezo und Schlitten. Die Piezos gehen in ihre
Ausgangslage zurück, während der Schlitten der ruckartigen Bewegung nicht folgt und
auf seiner Position verharrt. Ein Motorschritt wurde ausgeführt.
Eine weitere Möglichkeit zur Grobannäherung der Spitze an die Probe ist ein Rück-
stoßantrieb [36]. Abbildung 2.3(a) zeigt eine mögliche Beschaltungsspannung, die nach
Referenz [37] am Besten für diesen Typ von Motor geeignet ist. Es handelt sich hierbei
um eine Zykloide. Die Steigung der Beschaltungsspannung wird so gewählt, dass die
Beschleunigung nicht ausreicht um die Haftreibung zwischen Schlitten und Chassis zu
überwinden. Der Piezo bewegt nur die Masse mh. Für den abgebildeten Spannungs-
verlauf wird die Masse nach rechts bewegt. Am Scheitelpunkt der Kurve wird die
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Chassis
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Abbildung 2.3.: Funktionsweise eines Rückstoßantriebs zur Grobpositionierung: (a)
eine mögliche Beschaltungsspannung, (b) Aufbau des Antriebs. Am
Schlitten des Mikroskops wird zusätzlich zur Sensoreinheit ein Piezo
mit einem Gewicht mh am anderen Ende angebracht. Am Scheitel-
punkt der Beschaltungsspannung ist die Beschleunigung so groß, dass
die Haftreibung des Schlittens überwunden werden kann und er sich
nach rechts bewegt.
Beschleunigung der Masse so groß, dass die Haftreibung überwunden werden kann
und der Schlitten nach rechts rutscht. Im weiteren Verlauf geht der Piezo in seine
Ausgangslage zurück. Der Schlitten hat einen Schritt zur Probe ausgeführt. Um eine
Bewegung in die andere Richtung zu erreichen, muss eine an der Zeitachse gespiegelte
Beschleunigungsspannung angelegt werden.
Das Abrastern der Probenoberfläche wird durch eine Rastereinheit realisiert. Um eine
gute Auflösung zu erreichen, muss die Rastereinheit den Sensor mit einer Genau-
igkeit in der Größenordnung der atomaren Skalen positionieren können. Dies wird
durch die Verwendung von piezoelektrischen Materialien wie Quarz oder verschiede-
ner Blei-Zirkonat-Titanate erreicht. Eine mögliche Bauart für die Rastereinheit ist
ein piezoelektrisches Röhrchen [38]. Auf diesem sind vier Außenelektroden und eine
Innenelektrode angebracht. In Abbildung 2.4 ist ein solches Röhrchen zusammen mit
einer möglichen Beschaltung durch die Steuerspannungen VX+, VX−, VY+, VY− und
VZ skizziert. Die an jeweils gegenüberliegenden Außenelektroden angelegten Span-
VX+
VY+
VX−
VY−
VZ
Abbildung 2.4.: Schematische Darstellung eines Röhrchenpiezos mit einer möglichen
Wahl der Beschaltungsspannungen VX+, VX−, VY+, VY− und VZ.
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V(a) (b)
Abbildung 2.5.: Schematische Darstellung verschiedener Möglichkeiten für die Reali-
sierung einer Rastereinheit. In (a) ist ein Tripod gezeigt, in (b) ein
Bimorph.
nungen haben den gleichen Betrag, aber ein unterschiedliches Vorzeichen. Die Spitze
wird im Bereich der Stirnfläche des Röhrchens befestigt. Sie kann durch Biegung und
Stauchung des Röhrchens in alle drei Raumrichtungen bewegt werden.
Eine weitere Möglichkeit zur Realisierung der Rastereinheit ist ein Tripod oder meh-
rere Bimorphe ([39] und Abbildung 2.5). Ein Tripod besteht aus drei einzelnen piezo-
elektrischen Blöcken, die jeweils eine Auslenkung der Spitze in eine der drei Raumrich-
tungen erzeugen. Bei einem Bimorph hingegen werden zwei piezoelektrische Platten
aufeinander geklebt. Legt man eine Spannung V an die gemeinsame Elektrode der
beiden Platten an und erdet die anderen beiden Elektroden, so dehnt sich eine der
Platten aus, während sich die andere zusammenzieht. Dies führt zu einer Biegung des
Bimorphs. Eine Bewegung in alle drei Raumrichtungen kann durch die Kombination
einzelner Bimorphe erreicht werden. Da der Röhrchenpiezo einfacher aufgebaut ist als
die anderen beiden Varianten und er hohe Resonanzfrequenzen besitzt, wird er häufig
als Rastereinheit verwendet.
Bei einem Rastersondenmikroskop wird aufgrund der Wechselwirkung eines Sensors
mit der Probe ein Bild der Probenoberfläche aufgezeichnet. Die verschiedenen Arten
der Bildgewinnung werden am Beispiel des Rastertunnelmikroskops erläutert. Bei die-
sem wird ein Tunnelstrom It zwischen einer Spitze und einer leitfähigen Probe gemes-
sen. Die einfachste Art der Bildgewinnung ist der constant-height-Modus. Hierbei wird
die Spitze auf eine konstante Höhe über die Oberfläche gebracht. Die z-Ausdehnung
der Rastereinheit wird über den gesamten Rastervorgang konstant gehalten. Änderun-
gen in der Topografie der Probe schlagen sich im Tunnelstrom nieder. Das gemessene
Bild besteht aus der Funktion: It(x, y, z = const.). Der constant-height-Modus ist
eine einfache Art der Abrasterung. Er ist allerdings nur auf atomar glatten Oberflä-
chen anwendbar. Außerdem ist es z. B. aufgrund thermischen Drifts schwierig, den
tatsächlichen Abstand zur Probe während des Rastervorgangs konstant zu halten.
Eine andere Möglichkeit der Bildgewinnung ist der Topografie-Modus. Hier wird in
der Regeleinheit ein konstanter Wert für den Tunnelstrom vorgegeben. Während des
Rastervorgangs wird der Spitzen-Proben-Abstand so eingestellt, dass der Sollwert für
den Tunnelstrom erreicht wird. Die Spitze folgt also der Topografie der Probe. Die
9
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Topografie ergibt sich zu: z(x, y, It = const.).
2.1. Grundlagen der Rastertunnelmikroskopie
Das Rastertunnelmikroskop wurde 1982 von G. Binnig, H. Rohrer, Ch. Gerber und
E. Weibel vorgestellt [1, 40]. Der Sensor besteht lediglich aus einer leitfähigen Spitze
und es wird ein Tunnelstrom It zwischen dieser Spitze und der leitfähigen Probe
gemessen. Seinen Durchbruch erzielte das STM mit der Auflösung der Si(111)-7×7
Struktur [6].
Damit ein Strom fließt, müssen Elektronen die Vakuumbarriere zwischen Spitze und
Probe überwinden. Dies ist durch den Tunneleffekt möglich. Eine vereinfachte eindi-
mensionale Betrachtung liefert dabei bereits wesentliche Merkmale des Tunnelstroms.
Für diese Betrachtung müssen die Elektronen quantenmechanisch beschrieben werden.
Ein Elektron der Energie E im Potential U(z) wird in der Quantenmechanik durch
eine Wellenfunktion ψ(z) charakterisiert, die die stationäre Schrödinger Gleichung
erfüllt:
− ~
2
2m
d2
dz2
ψ(z) + U(z)ψ(z) = Eψ(z). (2.1)
Hier ist m die Elektronenmasse und ~ = h/(2π) mit der Planckkonstanten h. Im
einfachsten Fall des Tunneleffekts wird die Tunnelbarriere durch eine rechteckige Po-
tentialbarriere der Höhe U und der Breite a beschrieben (Abbildung 2.6).
U
z = 0 z = a
ψtransmittiert
ψeinfallend
Abbildung 2.6.: Skizze einer rechteckigen Tunnelbarriere. Die Tunnelbarriere ist von
der Höhe U und der Breite a. Weiterhin ist die Wellenfunktion eines
von links einfallenden Elektrons zu sehen.
Außerhalb der Barriere besteht die Wellenfunktion aus ebenen Wellen mit der Wel-
lenzahl k =
√
2mE
~
. Innerhalb der Barriere wird die stationäre Schrödinger Gleichung
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für E < U durch folgende Funktion gelöst:
ψ(z) = ψ(0)exp(−κz) mit κ =
√
2m(U − E)
~
. (2.2)
Die Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Elektrons innerhalb der Barriere, z ∈ (0, a),
beträgt
|ψ(z)|2 = |ψ(0)|2 exp(−2κz) (2.3)
und ist somit nicht Null. Das Elektron kann die Barriere durchdringen.
Die Tunnelbarriere eines Rastertunnelmikroskops wird im Folgenden durch eine Me-
tall-Vakuum-Metall Barriere beschrieben (Abbildung 2.7). Die Austrittsarbeit φ ist
Probe
eV
µs
φ
0
En
z
Spitze
Vakuumniveau
φ
µt
Abbildung 2.7.: Schematisches Energiediagramm der Tunnelbarriere unter Annahme
gleicher Austrittsarbeit φ von Spitze und Probe. Es ist ein Elektron
mit der Energie En eingezeichnet, das aufgrund der angelegten Span-
nung V in die Spitze tunneln kann. µs und µt bezeichnen die elektro-
chemischen Potentiale von Probe und Spitze.
die Energie, die mindestens nötig ist, um ein Elektron aus dem Festkörper auf das
Vakuumniveau zu heben. Zur Vereinfachung wird der Sonderfall gleicher Austritts-
arbeiten von Spitze und Probe betrachtet. Für Temperaturen nahe dem Nullpunkt
beschreibt das elektrochemische Potential µ die höchste besetzte Energie im Material.
Hier wird µ als Energienullpunkt festgelegt. Elektronen in der Probe werden durch
Zustände ψn mit Energie En beschrieben. Legt man eine Spannung V > 0 an die Spit-
ze an, so können Elektronen aus der Probe mit En ∈ [−eV, 0] in unbesetzte Zustände
der Spitze tunneln. e bezeichnet die Elementarladung. Für sehr kleine Spannungen
eV ≪ φ gilt: φ− En ≈ φ. Der Tunnelstrom ist somit:
It = I0exp(−2κz) mit der Abklingkonstanten κ =
√
2mφ
~
. (2.4)
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Für eine Austrittsarbeit von φ ≈ 5 eV erhält man für die Abklingkonstante: κ ≈ 1Å−1.
Der Tunnelstrom hängt für eine konstante Barrierenhöhe exponentiell vom Spitzen-
Proben-Abstand z ab und ist nur bei sehr kleinen Abständen messbar.
Eine genauere Beschreibung für den Tunnelstrom erhält man durch die Störungstheo-
rie von Bardeen [41] (siehe Anhang A). Bardeen betrachtet die beiden Elektroden der
Tunnelbarriere zuerst als zwei unabhängige Teilsysteme und löst in ihnen jeweils die
Schrödinger Gleichung. Die Transmission von Elektronen zwischen den beiden Elek-
troden wird dann durch eine zeitabhängige Störungstheorie berücksichtigt und die
Tunnelmatrix M kann berechnet werden. Für den Tunnelstrom erhält man:
It =
4πe
~
∞∫
−∞
[f(µs − eV + ǫ)− f(µt + ǫ)] ρs(µs − eV + ǫ)ρt(µt + ǫ) |M |2 dǫ. (2.5)
Mit der Fermi-Dirac-Verteilungsfunktion f(E) = (1 + exp ((E − µ)/kBT ))−1, den
elektrochemischen Potentialen von Probe µs und Spitze µt, der Boltzmann-Konstanten
kB, der Temperatur T und den Zustandsdichten von Probe ρs und Spitze ρt.
Im Fall einer sehr niedrigen Temperatur und einer näherungsweise konstanten Tun-
nelmatrix kann diese Formel vereinfacht werden:
It ∝
eV∫
0
ρs(µs − eV + ǫ)ρt(µt + ǫ)dǫ.
Ist außerdem die Näherung erlaubt, dass die Zustandsdichte der Spitze im betrach-
teten Energieintervall konstant ist, so ist der differentielle Leitwert proportional zur
Zustandsdichte der Probe:
dIt(V )
dV
∝ ρs(µs − eV ). (2.6)
Die Näherung einer konstanten Tunnelmatrix ist nur im Bereich sehr kleiner Spannun-
gen gültig. Bereits bei Spannungen im Bereich von 2V muss die Energieabhängigkeit
der Tunnelmatrix berücksichtigt werden [39]. Dies äußert sich in einer annähernd expo-
nentiellen Abhängigkeit des Tunnelstroms und damit auch des differentiellen Leitwerts
von der Spannung V . Diese exponentielle Abhängigkeit kann in der Auswertung durch
eine Normierung auf den absoluten Leitwert It/V unterdrückt werden. Eine Möglich-
keit zur Berechnung des normierten differentiellen Leitwerts (NDC) lautet wie folgt:
NDC ≡ dIt/dV
It/V + ǫ
. (2.7)
Der normierte differentielle Leitwert wird in der Praxis oft als Maß für die Zustands-
dichte der Probe herangezogen [42]. Der Parameter ǫ wird empirisch eingeführt, um
Divergenzen im NDC bei kleinen Spannungen zu unterdrücken [43]. Die Normierung
erleichtert außerdem den Vergleich von differentiellen Leitwerten, die bei verschiede-
nen Spitzen-Proben-Abständen aufgenommen wurden.
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Die lokale Zustandsdichte der Probe kann somit über die Analyse der Spannungsab-
hängigkeit des Tunnelstroms auf einer gegeben Stelle der Probe ermittelt werden. Dies
wird als Tunnelspektroskopie bezeichnet. Bei einem festen Spitzen-Proben-Abstand
wird die an der Spitze angelegte Spannung durch ein Intervall [Vmin, Vmax] gefahren
und der resultierende Tunnelstrom gemessen. Durch Bildung des NDC erhält man ein
zu der Zustandsdichte der Probe proportionales Signal.
2.2. Grundlagen der Rasterkraftmikroskopie
Ein großer Nachteil des Rastertunnelmikroskops besteht darin, dass nur leitfähige
Proben untersucht werden können. Dieser Nachteil wird durch einen anderen Typ von
Rastersondenmikroskopen, dem Rasterkraftmikroskop, kompensiert [7]. Hier besteht
der Sensor aus einer Feder mit einer feinen Spitze, die die Kraft zwischen Spitze
und Probe misst. Die Abbildung der Si(111)7×7 Struktur durch F. Giessibl 1995 [44]
machte endgültig klar, dass das AFM atomare Auflösung liefert.
Zwischen Spitze und Probe treten zahlreiche Kräfte auf. Diese können durch das Wech-
selwirkungspotential Uts beschrieben werden. Die Kraft zwischen Spitze und Probe in
z-Richtung kann aus Uts berechnet werden: Fts = −∂Uts∂z . Für sehr kleine Abstän-
de zwischen Spitze und Probe tritt eine repulsive Kraft auf. Diese resultiert aus der
Überlappung der Elektronenwolken der vordersten Atome, die aufgrund des Pauli-
Prinzips zu einer Abstoßung der beiden Atome führt. Die Abstandsabhängigkeit des
Potentials kann phänomenologisch durch 1/r12, mit dem Abstand r der beiden Atome,
beschrieben werden [45].
Ein Beispiel für einen attraktiven Anteil ist die van-der-Waals Wechselwirkung. Sie
entsteht durch die Wechselwirkung von spontan entstehenden und induzierten elektri-
schen Dipolen. Für zwei einzelne Atome bzw. Moleküle ist die Abstandsabhängigkeit
durch 1/r6 gegeben. Das Lennard-Jones Potential fasst diese beiden Kräfte zusam-
men:
ULennard−Jones = −Ebond ·
(
2
(
σ
r
)6
−
(
σ
r
)12)
, (2.8)
mit der Bindungsenergie Ebond und dem Gleichgewichtsabstand σ. Der Potentialver-
lauf ist für Ebond = 5 eV und σ = 5Å in Abbildung 2.8 dargestellt.
Uts kann für Spitzen-Proben-Abstände im Bereich der interatomaren Abstände durch
das Lennard-Jones Potential angenähert werden [46], da die Wechselwirkung zwischen
dem vordersten Spitzen-Atom und dem ihm nächsten Atom auf der Probe dominiert.
Für größere Abstände muss die van-der-Waals Wechselwirkung zwischen weiter ent-
fernten Atomen der Spitze und der Probe berücksichtigt werden. In der Hamaker-
Näherung [47] wird die van-der-Waals Wechselwirkung durch eine Integration über
das Spitzen- und Probenvolumen berechnet. Für eine sphärische Spitze mit Radi-
us R erhält man: UvdW = −AHR6z [48]. Die Hamaker-Konstante AH wird dabei vom
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Abbildung 2.8.: Das Lennard-Jones Potential für typische Werte der Bindungsenergie
Ebond = 5 eV und des Gleichgewichtsabstands σ = 5Å. Die schwarze
Kurve beschreibt das Gesamtpotential, die blaue Kurve den repulsi-
ven Anteil des Potentials und die grüne Kurve den attraktiven Anteil.
Material der Spitze und der Probe bestimmt. Für eine sphärische Spitze hängt die van-
der-Waals Kraft somit von 1/z2 ab. Für parabolische oder kegelförmige Spitzen erhält
man eine 1/z Abhängigkeit der Kraft [46]. Weitere langreichweitige Wechselwirkungen
sind die elektrostatische und die magnetische Wechselwirkung.
Um die Kräfte zwischen Spitze und Probe messen zu können, besteht der Sensor aus
einer einseitig eingespannten Balkenfeder, dem sogenannten Cantilever [7,49]. Die Aus-
lenkung des Cantilevers ist ein Maß für die Kraft, die auf die Spitze wirkt. Der erste
Cantilever bestand aus einer Gold-Folie mit einer Diamant Spitze [7]. Eine andere ein-
fache Art der Ausführung ist die Verwendung von Metall-Drähten als Cantilever [50].
In den meisten kommerziellen Mikroskopen werden Cantilever aus Silizium verwendet.
Auf ihnen wird mittels Ätzen eine Spitze mit einer bestimmten kristallografischen Ori-
entierung erzeugt [51]. Eine weitere Möglichkeit zur Realisierung eines Kraftsensors
sind Quarz-Stimmgabeln (siehe Kapitel 4.3).
Bei einem Rasterkraftmikroskop gibt es zwei grundlegende Arten, die Kraft zwischen
Spitze und Probe zu messen: den statischen und den dynamischen Modus. Im sta-
tischen Modus erzeugt die Kraft Fts zwischen Spitze und Probe eine Auslenkung q
des Cantilevers. Die Auslenkung ist über das Hooksche Gesetz mit der Kraft ver-
knüpft: Fts = kq mit der Federkonstanten k. Beim Abrastern der Probe wird die
z-Ausdehnung des Piezos so eingestellt, dass die Auslenkung des Cantilevers einem
Sollwert qsoll entspricht. Die Topografie der Probe ist somit: z(x, y, Fts = const.). Ein
Vorteil des statischen Modus ist die einfache Interpretation der Daten. Allerdings be-
rührt die Spitze beim Abrastervorgang in diesem Modus die Probenoberfläche. Dies
führt zu Scherkräften, die auf die Spitze wirken und eine Deformation dieser erzeugen
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können. Eine Deformation der Spitze während der Bildaufzeichnung kann zu Artefak-
ten im gemessenen Bild führen und sollte deshalb vermieden werden.
Im dynamischen Modus wird der Cantilever durch einen Aktuator zu Schwingungen
der Amplitude A angeregt (Abbildung 2.9). Nähert man den Cantilever als eine mas-
Probe
q
0
A
−A
Cantilever
Aktuator
Abbildung 2.9.: Skizze eines mit der Amplitude A schwingenden Cantilevers über ei-
ner Probenoberfläche. Die Auslenkung des Cantilevers wird durch die
Variable q wiedergegeben.
selose Balkenfeder an, an deren Ende eine Punktmasse mit der effektiven Masse m∗
angebracht ist, so gilt für seine Eigenfrequenz: ω0 =
√
k
m∗
. Im Frequenz-Modulations-
Modus (FM-Modus) [52] wird der Cantilever zu einer Schwingung mit konstanter Am-
plitude bei seiner augenblicklichen Resonanzfrequenz angeregt. Tritt der Cantilever in
Wechselwirkung mit der Probe, so ändert sich seine Resonanzfrequenz:
ω0,WW =
√
keff
m∗
mit keff = k + kts = k +
∂2Uts
∂z2
, falls kts ≈ const. (2.9)
Die Federkonstante kts = ∂
2Uts
∂z2
wird durch die Wechselwirkung erzeugt. Im FM-Modus
wird die Änderung der Resonanzfrequenz des Cantilevers ∆ω gemessen. Für diese
gilt:
∆ω = ω0,WW − ω0 =
√
k + kts
m∗
−
√
k
m∗
≈ ω0 kts2k , falls kts ≪ k. (2.10)
Im klassischen FM-Modus ist die Näherung einer über den Schwingungszyklus kon-
stanten Federkonstanten kts nicht zulässig. Die Frequenzverschiebung muss störungs-
theoretisch berechnet werden [53]:
∆ω(z) = ω0
〈kts(z)〉
2k
. (2.11)
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Hier wird der über einen Halbkreis mit Radius A in einer Ebene senkrecht zur Pro-
benoberfläche gewichtete Mittelwert von kts(z) berücksichtigt (Abbildung 2.10):
〈kts(z)〉 = 2
πA2
A∫
−A
kts(z + q)
√
A2 − q2dq. (2.12)
Im FM-Modus wird der Spitzen-Proben-Abstand auf einen konstanten Wert von ∆ω
eingestellt. Für die Topografie der Probe erhält man: z(x, y,∆ω = const.).
Abbildung 2.10.: Berechnung der Frequenzverschiebung ∆ω. ∆ω wird aus einer Fal-
tung einer Gewichtsfunktion w, w(q, A) = 2/(πA2)
√
A2 − q2, mit
der Federkonstanten der Spitzen-Proben-Anordnung berechnet. Die
Gewichtsfunktion wurde für zwei verschiedene Schwingungsamplitu-
den A1 = 1Å und A2 = 3Å eingezeichnet.
Der Amplituden-Modulations-Modus ist eine weitere Möglichkeit, wie das AFM be-
trieben werden kann. Hier wird der Cantilever bei einer festen Frequenz ωdrive 6= ω0
zu einer Schwingung angeregt. Nähert man den Cantilever an die Probe an, so ver-
schiebt sich die Resonanzfrequenz des Cantilevers. Dies führt zu einer Veränderung
der Schwingungsamplitude des Cantilevers. Der Spitzen-Proben-Abstand wird nun so
angepasst, dass die Amplitude einem bestimmten Sollwert entspricht. Für die Topo-
grafie der Probe ergibt sich: z(x, y,A = const.).
2.3. Grundlagen der Kelvin-Sonden Kraftmikroskopie
Das Kelvin-Sonden Kraftmikroskop [54] ist ein spezieller Typ eines Rasterkraftmikro-
skops. Mit ihm wird die Verteilung des Oberflächenpotentials einer Probe gemessen.
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µs
Evac,s
φs
V∆φ
eV∆φ
V∆φ
Evac,s Evac,sEvac,t
Evac,t
Evac,t
φs φs
φt
φt
φt
µs µsµt
µt µt
(a) (b) (c)
eV∆φ
Abbildung 2.11.: Schematisches Banddiagramm der Spitze und der Probe. (a) Darge-
stellt sind Spitze und Probe mit ihren Austrittsarbeiten φt bzw. φs,
ihren elektrochemischen Potentialen µt bzw. µs und den Vakuumni-
veaus Evac,t bzw. Evac,s. (b) Eine elektrische Verbindung von Spitze
und Probe führt zu einer Ladungsumverteilung. Spitze und Probe
sind geladen. (c) Wird das Kontaktpotential V∆φ zwischen Spitze
und Probe angelegt, so fließen die Ladungen zurück und die Beiden
sind wieder ungeladen.
Sind die Austrittsarbeiten von Spitze φt und Probe φs unterschiedlich groß, so unter-
scheiden sich ihre elektrochemischen Potentiale µs und µt (Abbildung 2.11). Verbindet
man nun die beiden Materialien elektrisch, so fließt kurzzeitig ein Strom, bis sich
die elektrochemischen Potentiale der beiden Materialien angeglichen haben. Dieser
Stromfluss führt dazu, dass Spitze und Probe an ihrer Oberfläche Netto-Ladungen
tragen. Diese Ladungen führen zu einer Potentialdifferenz zwischen den Oberflächen
von Spitze und Probe, dem Kontaktpotential V∆φ. Die Größe des Kontaktpotentials
kann durch folgenden Überlegung bestimmt werden (nach Referenz [55]): ein Elektron
mit der Energie des elektrochemischen Potentials werde aus der Spitze entfernt und
durch die Oberfläche der Probe auf ein Niveau der Probe gebracht, das ebenfalls die
Energie des elektrochemischen Potentials besitzt. Die für diesen Zyklus aufgewendete
Arbeit muss aufgrund der Energieerhaltung verschwinden. Die Arbeit für die Entfer-
nung eines Elektrons aus der Spitze und Einbringung des Elektrons in die Probe ist
gegeben durch die Differenz der Austrittsarbeiten: φt − φs. Diese Arbeit muss durch
ein äußeres elektrisches Feld aufgebracht werden. Für die Potentialdifferenz zwischen
Spitze und Probe muss also gelten:
−eV∆φ = φt − φs. (2.13)
Das Kontaktpotential ist somit gegeben durch:
V∆φ =
∆φ
e
=
φs − φt
e
. (2.14)
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Aufgrund der Oberflächenladungen wirkt eine elektrostatische Kraft auf den Cantile-
ver. Durch das Anlegen einer Spannung zwischen Spitze und Probe werden die elek-
trochemischen Potentiale relativ zueinander verschoben. Dadurch ändert sich auch die
Anzahl der nicht kompensierten Ladungen in den beiden Materialien und damit auch
die elektrostatische Kraft. Die elektrostatische Kraft wird genau dann aufgehoben,
wenn eine Spannung zwischen Spitze und Probe angelegt wird, die dem Kontaktpo-
tential entspricht.
Für eine näherungsweise Beschreibung der elektrostatischen Kraft können die Spitze
und die Probe als Kondensator mit der Kapazität Cts betrachtet werden. Für den
Energieinhalt Ues eines Kondensators gilt:
Ues =
1
2
CtsV
2 =
1
2
Cts
(
Vts − V∆φ
)2
, (2.15)
mit der Potentialdifferenz V zwischen Spitze und Probe und der zwischen Spitze und
Probe angelegten Spannung Vts. Für die elektrostatische Kraft gilt somit:
Fes = −∂Ues
∂z
= −1
2
∂Cts
∂z
(
Vts − V∆φ
)2
. (2.16)
Die elektrostatische Kraft verschwindet für Vts = V∆φ.
Die gängigste Methode zur Messung des Kontaktpotentials in einem Kelvin-Sonden
Kraftmikroskop ist die Verwendung des Kapazitäts-Vibrations-Prinzips [56]. Dafür
wird zwischen Spitze und Probe eine Überlagerung einer Gleich- (DC) und einer
Wechselspannung (AC) angelegt Vts = VDC + VAC sin(ω˜t). Die elektrostatische Kraft
enthält nun Terme, die von der Frequenz ω˜ der Wechselspannung abhängen: Fes =
Fes,DC + Fes,ω˜ + Fes,2ω˜. Da die Kraft proportional zum Quadrat der Spannung ist,
entsteht auch ein Term Fes,2ω˜, der von 2ω˜ abhängt.
Fes,DC =− 12
∂Cts
∂z
[(
VDC − V∆φ
)2 + V 2AC
2
]
Fes,ω˜ =− ∂Cts
∂z
(
VDC − V∆φ
)
VAC sin(ω˜t) (2.17)
Fes,2ω˜ =
1
4
∂Cts
∂z
V 2AC cos(2ω˜t)
Der DC-Anteil, Fes,DC, trägt zum Topografie-Signal bei. Der von ω˜ abhängige Term,
Fes,ω˜, wird zur Bestimmung des Kontaktpotentials verwendet. Fes,2ω˜ kann für Kapa-
zitäts-Mikroskopie verwendet werden [57,58].
Aus der elektrostatischen Kraft resultiert eine Verschiebung der Resonanzfrequenz des
Cantilevers ∆fes (siehe Gleichung (2.10)). Mit einem Lock-In Verstärker wird der An-
teil von ∆fes mit der Frequenz ω˜, ∆fes,ω˜ ∝ −∂Fes,ω˜/∂z, detektiert. Der Betrag der
Gleichspannung wird nun so angepasst, dass ∆fes,ω˜, und damit auch Fes,ω˜, verschwin-
det. In diesem Fall gilt: VDC = V∆φ. Die angelegte Gleichspannung entspricht somit
dem Kontaktpotential.
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In einem Kelvin-Sonden Kraftmikroskop werden zwei Regelschleifen parallel verwen-
det. Die eine Regelschleife regt den Cantilever bei seiner Resonanzfrequenz ω0 zu
Schwingungen an und regelt auf eine konstante Höhe. Sie dient zur Aufzeichnung der
Topografie der Probe. In der anderen Regelschleife wird VDC so angepasst, dass ∆fes,ω˜
verschwindet. Das Kontaktpotential wird auf jedem Punkt der Probe gemessen. Die
Frequenz der Wechselspannung wird üblicherweise weit weg von ω0 gewählt. Es können
Frequenzen kleiner als ω0 [59,60], sowie auch größer als ω0, z. B. die zweite Resonanz-
frequenz [61,62], verwendet werden. Die Topografie der Probe und die Verteilung des
Kontaktpotentials können demnach simultan aufgezeichnet werden.
Das Kontaktpotential kann auch ohne das Anlegen einer Wechselspannung gemessen
werden. Für die aus der elektrostatischen Kraft resultierenden Frequenzverschiebung
∆fes des Cantilevers gilt:
∆fes ∝ −∂Fes
∂z
=
1
2
∂2Cts
∂z2
(
Vts − V∆φ
)2
. (2.18)
Diese Frequenzverschiebung hängt quadratisch von der angelegten Spannung ab. Da
die anderen Beiträge zur totalen Frequenzverschiebung ∆f , z. B. die van-der-Waals
Wechselwirkung, nicht von der angelegten Spannung abhängen, zeigt ∆f ebenfalls eine
quadratische Abhängigkeit von Vts. Durch die Aufnahme eines ∆f (Vts) Spektrums
bei konstantem Abstand und der Bestimmung des Extremums kann V∆φ gemessen
werden.
Polarisationseffekte können zu einer Verschiebung des scheinbaren Kontaktpotentials
führen [63]. Sie lassen sich durch eine Asymmetrie in den ∆f(Vts)-Parabeln erkennen,
da sie einen zusätzlichen biquadratischen Beitrag zur Frequenzverschiebung erzeu-
gen.
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3. LaAlO3/SrTiO3-Heterostrukturen
Im folgenden Kapitel werden die beiden Materialien SrTiO3 und LaAlO3, sowie die
Grenzfläche in [001]-Richtung zwischen beiden Materialien vorgestellt. Außerdem wird
das Modell der „polar catastrophe“ eingeführt, das die Bildung einer leitfähigen Grenz-
schicht zwischen den beiden Materialien erklärt.
3.1. LaAlO3 und SrTiO3
Die beiden Oxide LaAlO3 und SrTiO3 liegen in der Perovskitstruktur vor, deren all-
gemeine Formel für Oxide ABO3 lautet. Die kubische Einheitszelle dieser Struktur
ist in Abbildung 3.1 zu sehen. In der Mitte des Würfels sitzt das A-Kation. Die B-
A
B
O
Abbildung 3.1.: Kubische Einheitszelle der Perovskit-Struktur ABO3.
Kationen befinden sich an den Ecken der Einheitszelle und die Sauerstoffatome auf
den Mitten der Würfelkanten. Betrachtet man den Kristall in [001]-Richtung, so ist er
aus Ebenen bestehend aus AO und BO2 aufgebaut. Aufgrund der vorliegenden Oxi-
dationszahlen: La3+, Al3+, Sr2+, Ti4+ und O2−, sind diese Ebenen in LaAlO3 formell
geladen: (LaO)+ und (AlO2)−, in SrTiO3 sind sie dagegen ungeladen: (SrO)0 und
(TiO2)0.
LaAlO3 liegt bei Temperaturen höher als 813K in der kubischen Struktur vor. Bei
813K erfolgt ein Übergang zu einer rhomboedrischen Struktur, in der die AlO6-
Oktaeder verdreht sind. LaAlO3 kann in der rhomboedrischen Phase durch eine pseu-
dokubische Einheitszelle beschrieben werden [64], deren Gitterkonstante bei Raum-
temperatur 3,79Å beträgt. LaAlO3 ist ein Bandisolator mit einer Bandlücke von
≈ 5,6 eV [65].
SrTiO3 besitzt bei Raumtemperatur eine kubische Struktur mit einer Gitterkonstan-
ten von 3,90Å [66]. Beim Unterschreiten einer Temperatur von 105K geht SrTiO3 in
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eine tetragonale Struktur über [67]. SrTiO3 weist Elektrostriktion auf [68], d. h. durch
Anlegen eines elektrischen Feldes wird der Kristall deformiert. Im Gegensatz zur Pie-
zoelektrizität ist diese Deformation unabhängig von der Polarität des elektrischen
Feldes.
Genau wie LaAlO3 ist SrTiO3 ein Bandisolator. Die indirekte Bandlücke beträgt
≈ 3,25 eV [69]. Aber SrTiO3 kann durch Dotierung in einen leitfähigen Zustand über-
führt werden. Eine elektrische Leitfähigkeit lässt sich zum Beispiel durch eine Dotie-
rung mit Niob oder mit Sauerstoff-Fehlstellen induzieren [70]. Die Sauerstoff-Fehlstel-
len können beim Erhitzen des Kristalls im Vakuum entstehen. Die zusätzlich vorhan-
denen Ladungsträger können zu einer Verschiebung der Fermienergie in das Leitungs-
band führen [71]. Außerdem wird die Farbe von SrTiO3 durch die Konzentration von
Sauerstoff-Fehlstellen beeinflusst, sie geht über von farblos-transparent zu tiefblau bis
schwarz.
SrTiO3 besitzt außergewöhnliche dielektrische Eigenschaften. Es ist ein Quantenpa-
raelektrikum [72], das aufgrund von Nullpunktschwingungen auch für T → 0K para-
elektrisch bleibt. Die Dielektrizitätszahl ǫ steigt bei sinkender Temperatur T stark an.
Mit Barretts Formel [73] kann der Verlauf von ǫ(T ) beschrieben werden:
ǫ(T ) =
M
T1
2
coth( T1
2T
)− T0
, (3.1)
mit M = 9,0 · 104K, T0 = 38K und T1 = 84K [74]. Dies entspricht einem ǫ von
≈ 340 bei T = 300K und ≈ 2,2 · 104 bei T = 4,7K. Weiterhin führt das Anlegen eines
elektrischen Feldes zu einer Abnahme der Dielektrizitätszahl, insbesondere bei tiefen
Temperaturen [75].
3.2. LaAlO3/SrTiO3-Grenzfläche
Die Ähnlichkeit der Gitterkonstanten von SrTiO3 und LaAlO3 ist eine wichtige Vor-
aussetzung, dass ein epitaktisches Aufwachsen von LaAlO3 auf ein SrTiO3-Substrat
möglich ist. Die Oberfläche des SrTiO3-Substrats kann in der [001]-Richtung aus
TiO2 oder SrO bestehen. Es ist möglich das SrTiO3-Substrat so zu terminieren,
dass die Oberfläche nur aus TiO2 besteht [76, 77]. Wächst man LaAlO3 auf solch ein
TiO2-terminiertes SrTiO3-Substrat auf (siehe Abbildung 3.2), entsteht eine leitfähige
Schicht [12]. Die Dicke des LaAlO3-Films muss dabei drei Einheitszellen übersteigen
[13].
Ein Modell zur Erklärung der Leitfähigkeit ist das Modell der „polar catastrophe“ [78].
An der Grenzfläche findet ein Übergang von ungeladenen Ebenen im SrTiO3 (SrO0,
TiO02) zu geladenen Ebenen im LaAlO3 (LaO
+, AlO−2 ) statt. Diese Diskontinuität
führt zum Aufbau eines elektrischen Potentials. Dieses Potential wächst mit der Dicke
des LaAlO3-Films linear an und könnte demnach beliebig groß werden. Die Divergenz
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Abbildung 3.2.: Skizze der Schichtstruktur an der Grenzfläche zwischen LaAlO3 und
SrTiO3. La-Atome sind in rot, Al-Atome in gelb, Sr-Atome in blau,
Ti-Atome in hellblau und O-Atome in grau dargestellt.
des Potentials kann durch eine elektronische Rekonstruktion verhindert werden, bei
der im Mittel eine halbe Elektronenladung pro Einheitszelle in der Ebene aus der
obersten AlO2-Schicht an die Grenzfläche gelangt. Die Oxidationszahl von Titan in
der letzten Lage des SrTiO3 ändert sich dadurch zu Ti3,5+. Das elektrische Potential
steigt dann innerhalb des LaAlO3-Films in [001]-Richtung nicht mehr mit wachsender
Filmdicke an. Die in den Bereich der Grenzschicht übertragenen Ladungsträger erzeu-
gen n-Leitfähigkeit in einer dünnen Schicht nahe der Grenzfläche. Dieses Modell, das
die Ausbildung der leitenden Schicht erklärt, ist stark vereinfachend. Zur genaueren
Beschreibung des Mechanismus muss z. B. die Dichtefunktionaltheorie (DFT) hinzuge-
zogen werden, da diese die Bandstrukturen berücksichtigt. DFT-Rechnungen zeigen,
dass ab einer gewissen Filmdicke des LaAlO3 die O 2p-Bänder der obersten AlO2-
Schicht und die Ti 3d-Bänder der TiO2-Schicht an der Grenzfläche an der Fermienergie
überlappen [17,79]. Somit entsteht eine leitfähige Schicht an der Grenzfläche.
Thiel et al. konnten zeigen, dass die Leitfähigkeit erst erzeugt wird, wenn die Dicke
des LaAlO3-Films drei Einheitszellen übersteigt [13]. Die leitfähige Schicht wird al-
so von mindestens 15Å dickem LaAlO3 bedeckt. Diese isolierende Schicht muss bei
rastersondenmikroskopischen Untersuchungen überwunden werden.
Für die elektronischen Eigenschaften der LaAlO3/SrTiO3-Heterostruktur spielen die
Aufwachsbedingungen eine große Rolle. Je nach Sauerstoffhintergrunddruck bei der
Deposition von LaAlO3 durch gepulste Laserablation variiert der Schichtwiderstand
22
3.2. LaAlO3/SrTiO3-Grenzfläche
um mehrere Größenordnungen. Für Strukturen, die bei einem Hintergrunddruck von
p(O2) ≤ 10−6mbar gewachsen wurden, ist der Schichtwiderstand am geringsten. Die
Ursache hierfür sind Sauerstoff-Fehlstellen im SrTiO3 [80,81]. Diese erzeugen zusätzli-
che Ladungsträger, die den Effekt der Ladungsumverteilung an der Grenzfläche über-
decken. Für Hintergrunddrücke von p(O2) ≥ 10−5mbar bei der Deposition, wie bei
den hier untersuchten Proben, kann die Leitfähigkeit nicht durch Sauerstoff-Fehlstellen
erklärt werden und wird der elektronischen Rekonstruktion zugeordnet. Bei der wei-
teren Probenpräparation wurde darauf geachtet, dass keine Dotierung mit Sauerstoff-
Fehlstellen erzeugt wird.
Die Ladungsträgerdichte an der Grenzfläche lässt sich durch elektrische Felder stark
beeinflussen. Durch Anlegen einer Gate-Spannung an die Rückseite des SrTiO3-Sub-
strats kann eine Probe mit drei Einheitszellen LaAlO3 vom isolierenden Zustand in
einen leitfähigen Zustand überführt werden [13]. Dieser Isolator-Metall-Übergang ist
in umgekehrter Richtung für Proben mit vier oder mehr Einheitszellen LaAlO3 mög-
lich [82].
Durch ein Topgate, ein Gate auf der Oberfläche des LaAlO3-Films, wird die Grenz-
fläche aber bereits ohne das Anlegen einer Spannung beeinflusst. Bei Proben mit
zehn Einheitszellen LaAlO3 können die Regionen unter dem YBa2Cu3O7−x-Topgate
bereits bei einer Gate-Spannung von 0V isolierend sein [24]. Eine Verarmung der
LaAlO3/SrTiO3-Grenzfläche, die dem YBa2Cu3O7−x-Topgate zugeordnet wurde, wur-
de auch von anderen Gruppen beobachtet [83]. Der starke Einfluss von metallischen
Topgates auf die Grenzfläche wurde durch DFT-Rechnungen bestätigt [84].
An LaAlO3/SrTiO3-Heterostrukturen mit vier Einheitszellen LaAlO3 wurden bereits
tunnelspektroskopische Untersuchungen durchgeführt [17]. Ein Vergleich des normier-
ten differentiellen Leitwerts mit DFT-Rechnungen lieferte eine gute Übereinstimmung
(Abbildung 3.3). Für die Berechnungen wurde die Methode der lokalen Dichtenähe-
rung (LDA) verwendet. Dabei lieferte der Vergleich des NDC mit LDA+U Resul-
taten eine deutlich bessere Übereinstimmung in den charakteristischen Merkmalen
der Zustandsdichte als die reine LDA Rechnung. Die zusätzlich notwendige Coulomb-
Abstoßung U lässt darauf schließen, dass Korrelationen an der Grenzfläche eine wich-
tige Rolle spielen. Durch diesen Vergleich konnte außerdem festgestellt werden, dass
ein Tunneln in Ti 3d-Zustände stattfindet.
In LaAlO3/SrTiO3-Heterostrukturen wurde eine Koexistenz von Supraleitung und
Magnetismus gefunden. In Referenz [20] zeigten magnetfeldabhängige Transport-Mes-
sungen und Messungen der kritischen Temperatur ein hysteretisches Verhalten. Dieses
wird durch eine ferromagnetische Ordnung erzeugt, die parallel zur Supraleitung exis-
tiert. Außerdem fanden sich Hinweise auf zwei verschiedene Elektronensysteme, denen
die Supraleitung bzw. der Ferromagnetismus zugeschrieben werden kann. Durch Mes-
sungen mit Hilfe von Torque-Magnetometrie konnte ebenfalls die Existenz von Magne-
tismus parallel zum supraleitenden Zustand nachgewiesen werden [21]. Mit Hilfe eines
SQUID (superconducting quantum interference device) konnten ferromagnetische Be-
reiche in der Größenordnung einiger µm innerhalb eines supraleitenden Hintergrunds
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Abbildung 3.3.: Vergleich des aus tunnelspektroskopischen Messungen bestimmten
normierten differentiellen Leitwerts (NDC) mit mittels DFT berech-
neten Zustandsdichten D. (a) zeigt den gemessenen NDC aufgenom-
men bei drei verschiedenen Spitzen-Proben-Abständen und auf zwei
verschiedenen Proben. Die Messungen wurden bei 4,7K durchgeführt.
In (b) und (c) sind die mittels LDA bzw. LDA+U berechneten Ti 3d-
Zustandsdichten zu sehen. Die Positionen charakteristischer Merkma-
le im NDC sind in allen drei Diagrammen mit grauen Linien markiert.
(Aus Referenz [17].)
abgebildet werden [22]. In Referenz [23] wurde der magnetische Zustand mit Hilfe von
DFT-Rechnungen untersucht. Pavlenko et al. kamen zu dem Ergebnis, dass sowohl
der Magnetismus als auch die Supraleitung durch Ti 3d-Zustände an der Grenzfläche
erzeugt werden. Der Magnetismus kommt allerding erst durch eine von Sauerstoff-
Fehlstellen induzierte Spin-Aufspaltung der besetzten Zustände zustande. Dies könnte
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das Auftreten von magnetischen Bereichen an Stellen hoher Fehlstellen-Konzentration
erklären [23].
Eine weitere interessante Eigenschaft der LaAlO3/SrTiO3-Heterostruktur, eine ne-
gative elektronische Kompressibilität, wurde durch Messung der Kapazität zwischen
dem Elektronensystem an der Grenzfläche und einer Elektrode aus YBa2Cu3O7−x
oder Gold auf dem LaAlO3-Film aufgezeigt [24]. Für die Messungen wurden LaAlO3-
Filmdicken von zehn und zwölf Einheitszellen verwendet. Bei einer Erniedrigung der
Ladungsträgerdichte an der Grenzfläche durch eine Gate-Spannung Vg am Topgate
trat eine deutliche Erhöhung der Kapazität C zwischen Grenzfläche und Topgate auf.
Eine solche Kapazitätsmessung ist in Abbildung 3.4(a) zu sehen. Die Erhöhung der
Kapazität überstieg 40% der geometrischen Kapazität Cgeo des Aufbaus. Sie ist folg-
lich um eine Größenordnung höher als die Kapazitätserhöhung in Si-Heterostrukturen
[25]. Die Kapazität ist eine Serienschaltung aus der geometrischen Kapazität und der
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Abbildung 3.4.: Messung der elektronischen Kompressibilität einer LaAlO3/SrTiO3-
Heterostruktur mit zehn Einheitszellen LaAlO3. Die Messungen wur-
den bei 4,2K und mit verschiedenen Frequenzen f durchgeführt. (a)
Bei einer Erniedrigung der Ladungsträgerdichte n durch eine negati-
ve Gate-Spannung Vg am Topgate tritt eine deutliche Erhöhung der
Kapazität C zwischen Grenzfläche und Topgate auf. (b) Die Inverse
der elektronischen Kompressibilität dµ/dn der Grenzfläche wurde aus
Feld-Penetrations-Messungen bestimmt. (Aus Referenz [24].)
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Quanten-Kapazität Cq:
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Cgeo
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1
Se2(dn/dµ)
, (3.2)
mit der Querschnittsfläche S des Kondensators. Die Erhöhung der Kapazität bedeutet
somit ein negatives Cq und damit auch eine negative elektronische Kompressibilität.
Die negative Kompressibilität hat eine Überabschirmung von elektrischen Feldern
durch die Grenzfläche zur Folge. Diese Überabschirmung kann durch eine Feld-Pe-
netrations-Messung untersucht werden [26, 29]. Dazu wurde eine kleine Wechselspan-
nung an das Backgate angelegt [24]. Der resultierende Wechselstrom am Topgate Iy
ist ein Maß für das Feld, das die Grenzfläche druchdringt. Iy ist für kleine Frequenzen
proportional zur Inversen der Kompressibilität: Iy ∝ dµ/dn [85]. Das Ergebnis der
Messung ist in Abbildung 3.4(b) gezeigt. Die Ladungsträgerdichte n wurde aus einer
Integration der Kapazität zwischen Grenzfläche und Topgate bestimmt [24]. Für sehr
kleine Ladungsträgerdichten wird die Kompressibilität negativ.
Eine negative elektronische Kompressibilität bedeutet, dass das chemische Potential
an der Grenzfläche mit sinkender Ladungsträgerdichte ansteigt. In Halbleiter-Hete-
rostrukturen wird die negative elektronische Kompressibilität durch Elektron-Elek-
tron-Wechselwirkungen erzeugt [29]. Im Fall der LaAlO3/SrTiO3-Heterostruktur ist
die Ursache der negativen Kompressibilität noch nicht vollständig geklärt.
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Das für die in der vorliegenden Arbeit durchgeführten Untersuchungen verwendete
Rastersondenmikroskop ist Bestandteil einer Ultrahochvakuumanlage [86]. Ein Teil
der Anlage wird von flüssigem Helium gekühlt, so dass Mikroskop und Probe eine
Temperatur von 4,7K erreichen.
4.1. Vakuumsystem
Das verwendete Vakuumsystem ist in Abbildung 4.1 skizziert. Das Vakuumsystem
besitzt drei Hauptbestandteile: die UHV-Kammer, zwei Bälge mit einem Gestänge
im Inneren und den Präparationsteil, der in dieser Skizze nicht eingezeichnet ist. Die
UHV-Kammer und die beiden Bälge werden mittels einer Ionenpumpe abgepumpt,
so dass ein Druck von etwa 1 · 10−10mbar bei Raumtemperatur erreicht wird. Eine
Fotografie des Vakuumsystems ist in Abbildung 4.2 zu sehen.
Die UHV-Kammer ist oben und unten mit einem Balg verbunden. Am Ende des
oberen Balgs befindet sich ein Abschlussflansch mit Leitungsdurchführungen. Hier
werden die Messsignale aus dem Vakuumsystem geführt. Der untere Balg wird von
einem Kupferzylinder abgeschlossen. Mikroskop und Probe werden an diesem Kupfer-
zylinder befestigt. Der Probenträger wird mit zwei Blattfedern an den Kupferzylinder
angedrückt, ist aber elektrisch von diesem isoliert (Abbildung 4.3). Der Einbau des
Probenträgers wird auf Sicht in der UHV-Kammer durchgeführt.
Der obere Flansch und der Kupferzylinder sind durch ein Pendelgestänge verbunden.
Dieses lässt sich nach oben und unten bewegen. Dabei wird ein Balg komprimiert und
der andere gedehnt. Diese Konstruktion ermöglicht es, den Kupferzylinder nach dem
Einbau der Probe in einen Kryostaten abzusenken. Das untere Ende des Kupferzylin-
ders taucht direkt in das flüssige Helium ein, so dass eine hohe Kühlleistung erreicht
wird. Mikroskop und Probe werden durch den Kupferzylinder gekühlt und erreichen
eine zeitlich stabile Temperatur von 4,7K.
Der Präparationsteil der Anlage besteht aus zwei Kammern: der Load-Lock-Kammer
und der Präparationskammer (Abbildung 4.4). Beide Kammern werden von einer
Turbomolekularpumpe gepumpt, die sich an der Load-Lock-Kammer befindet. Die
Probe wird über die Load-Lock-Kammer in die Präparationskammer eingeschleust.
Dort kann sie durch eine Halogenlampe geheizt werden. Diese ist in Abbildung 4.4
links zu sehen. Während des Heizens kann Sauerstoff über eine Druckdose in die
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Abbildung 4.1.: Übersichtsskizze der Vakuumanlage mit Heliumkryostat.
Präparationskammer geleitet werden. Ist die Probenpräparation beendet, wird die
Probe in den Manipulator, der zur UHV-Kammer reicht, eingebaut. Die Probe kann
anschließend zum Mikroskop geschleust werden.
Da das Mikroskop sehr empfindlich auf Umgebungsschwingungen reagiert, ist das
Vakuumsystem in einer akustischen Abschirmkammer aufgebaut. Zur zusätzlichen
Schwingungsisolierung steht das Tragegerüst, auf dem die UHV-Kammer befestigt
ist, auf einem 30 Tonnen schweren eigenem Betonfundament. Die Anlage ist dadurch
vom Rest des Gebäudes weitgehend mechanisch isoliert.
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0,9m
Abbildung 4.2.: Fotografie der Vakuumanlage. Es sind die UHV-Kammer, die Ionen-
pumpe und der untere Balg zu sehen. Zum Einkühlen der Anlage wird
der Heliumkryostat (links im Bild) in das Aluminiumgestänge einge-
baut, vom Boden abgehoben und von unten an die UHV-Kammer
gedrückt. Dann kann der untere Balg in den Kryostaten abgesenkt
werden.
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10mm
Abbildung 4.3.: Kupferzylinder mit eingebautem Probenträger. Der Probenträger
wird von zwei Blattfedern an den Kupferzylinder angedrückt. Eine
Teflonplatte isoliert die Probe elektrisch von dem Kupferzylinder. (Fo-
tografie von K. Wiedenmann.)
Abbildung 4.4.: Präparationsteil der Anlage mit der Load-Lock-Kammer (rechts im
Bild) und der Präparationskammer (links). Die Präparationskammer
besitzt einen Durchmesser von etwa 20 cm.
4.2. Rastersondenmikroskop
Bei dem in der vorliegenden Arbeit verwendeten Mikroskop handelt es sich um ein
kombiniertes Rastertunnel- und Rasterkraftmikroskop (Abbildung 4.5). Zur Groban-
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Abbildung 4.5.: Fotografie des Rastersondenmikroskops.
näherung der Spitze an die Probe dient ein Scherpiezoantrieb [35, 87]. Dieser besteht
aus fünf Stapeln von Scherplatten aus Blei-Zirkonat-Titanat-Piezokeramik (Material
PIC 255, PI Ceramic [88]), die einen mit Graphit beschichteten Macorzylinder schritt-
weise bewegen. Der verwendete Aufbau ermöglicht nicht nur eine Grobannäherung der
Spitze, sondern auch ein seitliches Verschieben der Spitze gegenüber der Probe durch
eine Drehung des Macorzylinders.
Die Rastereinheit ist durch einen Röhrchenpiezo (siehe Kapitel 2) aus Blei-Zirkonat-
Titanat realisiert (Material EBL#2 [89]). Dieser ist im Inneren des Macorzylinders
befestigt. Als Kraftsensor wird ein qPlus-Sensor verwendet.
4.3. qPlus-Sensor
Der Kraftsensor des Mikroskops basiert auf einer Quarz-Stimmgabel. Eine Zinke der
Stimmgabel wird an einer großen Masse befestigt. Die andere Zinke kann frei schwin-
gen und bildet den Cantilever (qPlus-Sensor, Abbildung 4.6) [90,91]. Die verwendete
Stimmgabel ist vom Typ E158 (DS26) der Firma Micro Crystal [92] und hat bei
Raumtemperatur eine Resonanzfrequenz von 32,768 kHz und eine Federkonstante von
1800Nm−1. Die Verklebung der einen Stimmgabelzinke mit einem Aluminiumoxid-
Substrat wurde mit dem Zweikomponenten-Epoxidharz-Kleber Loctite 1C Hysol
(EPK-1C) [93] realisiert. Aufgrund der im Vergleich zu Silizium Cantilevern rela-
tiv großen Ausmaße der Stimmgabel können zahlreiche verschiedene Materialien als
Spitzen verwendet werden. In den durchgeführten Messungen wurden ausschließlich
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Abbildung 4.6.: Fotografie eines qPlus-Sensors mit einer Spitze aus Iridium. Der Sen-
sor besteht aus einer Quarz-Stimmgabel mit Gold-Kontakten, deren
eine Zinke auf einem Aluminiumoxid-Substrat fixiert ist. Am Ende
der freien Zinke ist die Spitze festgeklebt (links oben im Bild).
Spitzen aus Iridium verwendet. Eine solche Iridium-Spitze besteht aus einem Iridium-
Splitter, der mittels eines Seitenschneiders von einem Iridium-Draht abgequetscht
wird. Dieser wird unter dem Lichtmikroskop mit dem elektrisch leitfähigen Zweikom-
ponenten-Epoxidharz-Klebstoff EPO-TEK E4110 [94] an das Ende der freien Zinke
der Stimmgabel geklebt. Abbildung 4.7 zeigt eine solche Spitze. Durch die zusätzliche
50 µm
Abbildung 4.7.: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahme der Iridium Spitze eines
qPlus-Sensors. (Aufnahme von K. Wiedenmann.)
Masse der Spitze und des Klebstoffs wird die Resonanzfrequenz des Cantilevers auf
Werte im Bereich von 15 kHz bis 25 kHz reduziert. Ein typischer Wert der Güte im
UHV und bei 4,7K ist 10 000.
Die hohe Federkonstante der Quarz-Stimmgabel macht es möglich, eine kleine Schwin-
gungsamplitude einzusetzen. Dies erhöht die Sensitivität für kurzreichweitige Kräfte
(siehe Abbildung 2.10) und führt zu einem besseren Auflösungsvermögen.
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Die Detektion der Auslenkung der Stimmgabel erfolgt über den piezoelektrischen Ef-
fekt. Dieser wurde 1880 von den Brüdern Curie entdeckt. Der piezoelektrische Effekt
beschreibt die Änderung einer Polarisation P aufgrund einer Verformung des Materi-
als. Beim inversen piezoelektrischen Effekt wird durch das Anlegen eines elektrischen
Feldes ein Material verformt. Der Zusammenhang zwischen der Polarisation und der
mechanischen Spannung σ ist durch folgende Gleichung gegeben:
Pi = dijkσjk, (4.1)
mit den piezoelektrischen Koeffizienten dijk. Hier bezeichen Pi die Komponenten des
Polarisationsvektors und σjk die Komponenten des Spannungstensors. Für diese gilt:
σjk = σkj . Diese Symmetrie kann auf die piezoelektrischen Koeffizienten übertragen
werden: dijk = dikj . Dadurch reduziert sich die Anzahl der unabhängigen Kompo-
nenten des Tensors von 27 auf 18. Für die beiden Tensoren kann nun eine reduzierte
Matrix Schreibweise verwendet werden. Die Indizes transformieren wie folgt:
Tensor Schreibweise: 11 22 33 23, 32 31, 13 12, 21
Matrix Schreibweise: 1 2 3 4 5 6
Bei Raumtemperatur liegt Quarz in der trigonalen Kristallstruktur vor (siehe Ab-
bildung 4.8(a)). Durch die vorliegenden Symmetrieeigenschaften ergibt sich folgende
Gleichung [95]:

 PxPy
Pz

 =

 d11 −d11 0 d14 0 00 0 0 0 −d14 −2d11
0 0 0 0 0 0




σ1
σ2
σ3
σ4
σ5
σ6


, (4.2)
mit d11 = 2,3 pCN−1 und d14 = −0,67 pCN−1 bei Raumtemperatur [96–98]. Eine
mechanische Spannung in x-Richtung erzeugt eine Polarisation in x-Richtung. Eine
mechanische Spannung in y-Richtung erzeugt ebenfalls eine Polarisation in die x-
Richtung. Die x-Achse von Quarz wird deshalb auch elektrische Achse genannt.
In der vorliegenden Arbeit wird eine Stimmgabel im sogenannten xy′-Schnitt verwen-
det. Die y′-Achse, die Achse parallel zu den Stimmgabelzinken, und die z′-Achse, die
Achse senkrecht zur Zinken-Ebene, sind um wenige Grad gegenüber den Kristallachsen
gekippt. Dieser Schnitt gewährleistet eine hohe Frequenzstabilität bei Raumtempera-
tur sowie bei tiefen Temperaturen [86]. Die je vier Seitenflächen der beiden Zinken sind
mit Goldelektroden bedeckt (Abbildung 4.6). Jeweils gegenüberliegende Elektroden
sind elektrisch verbunden (Abbildung 4.8(b)). Die mechanischen Spannungen, die bei
der Schwingung des Sensors entstehen, führen zu Ladungen, die durch die Goldelek-
troden aufgesammelt werden. An den Goldkontakten der Stimmgabel addieren sich
diese Ladungen. Sie können an den Kontakten des Aluminumoxid-Substrats gemessen
werden (siehe Kapitel 4.5).
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Abbildung 4.8.: Struktur von Quarz und Anordnung der Elektroden einer Quarz-
stimmgabel. In (a) ist die trigonale Kristallstruktur des Quarz (chemi-
sche Formel SiO2) zu sehen. (b) zeigt einen Blick auf die Stirnseite der
Quarz-Stimmgabel (grau). Die Achsen y′ und z′ sind im Vergleich zu
den Achsen aus (a) um wenige Grad gekippt. Die Goldelektroden sind
für eine bessere Unterscheidung in verschiedenen Farben dargestellt.
Es sind außerdem die elektrischen Feldlinien im Quarz eingezeichnet,
die bei einer Auslenkung der Zinken in Richtung der grünen Pfeile
entstehen.
4.4. Backgate Probenträger
In der vorliegenden Arbeit wird das Kontaktpotential der LaAlO3/SrTiO3-Grenz-
schicht in Abhängigkeit der Ladungsträgerdichte gemessen. Zur Änderung der La-
dungsträgerdichte ist der Einsatz eines Backgates nötig. Deshalb wird der in [87]
entwickelte, zweigeteilte Probenträger verwendet (Abbildung 4.9). Er besteht aus den
zwei Hälften eines Standardprobenträgers, der mit einer Diamantdraht-Säge (Durch-
messer 0,3mm) geteilt wurde. Die beiden Hälften, wobei eine davon um ca. 0,5mm
6m
m
Abbildung 4.9.: Zweigeteilter Probenträger für Backgate Messungen.
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gekürzt wurde, werden mit nichtleitfähigen Epoxidharz-Kleber verbunden. Der Kleber
wird so verteilt, dass er den Spalt komplett ausfüllt. Außerdem wird auf die gekürzte
Hälfte eine Kleberschicht aufgebracht. Diese isoliert die Probenträgerhälfte elektrisch
von der Rückseite des SrTiO3-Substrats, die mit Silber bedeckt ist. Der Probenträger
besitzt nun zwei Kontakte zur Probe.
4.5. Messaufbau
Abbildung 4.10 zeigt einen Übersichtsplan der wichtigsten elektrischen Komponenten
des Rastersondenmikroskops. Es besteht aus den folgenden Hauptkomponenten: dem
Controller, der Tunnelstromdetektion, der Cantilever-Schwingungsdetektion, dem
Gate-Spannungs-Aufbau und dem eigentlichen Mikroskop. Bei dem Controller des
Rastersondenmikroskops handelt es sich um eine Park Scientific Instruments Auto-
probe VP2 Steuerelektronik [99]. Diese erzeugt die Hochspannungen für die Raster-
einheit Vx und Vy. Eine zugehörige Software zeichnet die gemessenen Daten auf und
stellt sie am Bildschirm dar. Außerdem ist hier die Regeleinheit für die Höheneinstel-
lung des Sensors realisiert. Die Steuerelektronik erzeugt weiterhin die Spitzen-Proben
Spannung Vts. Nach einer Tiefpassfilterung wird Vts an den Kontakt der Stimmgabel
angelegt, der mit der Spitze elektrisch verbunden ist.
Der Tunnelstrom wird an der Probe detektiert. Die Tunnelstromdetektionseinheit
besteht aus einer Operationsverstärkerschaltung, die nahe an den Leitungsdurchfüh-
rungen des Vakuumsystems montiert ist (Schaltplan siehe Seite 69). Hier wird der
Tunnelstrom je nach Größe des eingebauten Widerstands Rt verstärkt und tiefpass-
gefiltert. Je nach Anwendung kann es sinnvoller sein, den Tunnelstrom nicht an der
Probe sondern an der Spitze zu messen (Schaltplan Seite 67). In diesem Fall muss
auf eine parallele AFM-Messung verzichtet werden. Die Gate-Spannung wird von ei-
ner Spannungsquelle des Modells 2410 1100V Sourcemeter von Keithley [100] erzeugt.
Mit diesem können Spannungen im Bereich von ±1100V generiert werden. Als Gate
dient der Silberkleber auf der Rückseite des SrTiO3-Substrats.
Das Schwingungssignal der Quarz-Stimmgabel wird mit einem in situ Vorverstärker
direkt am Mikroskop verstärkt (Schaltplan siehe Seite 64). Das resultierende Signal
Vq wird nach einer weiteren Verstärkung in der Abschirmkammer (siehe Seite 66)
zu der am Lehrstuhl entwickelten und gebauten Amplitudenregelungselektronik ge-
leitet (Schaltplan Seite 71). Dort wird das Signal mit einem externen Filter SR650
[101] gefiltert. Das zu Vq proportionale Signal gelangt zur Phasenregelschleife und zur
Amplitudenregelschleife. Letztere vergleicht die Schwingungsamplitude mit der einge-
stellten Sollamplitude und passt die Amplitude der Anregungsspannung Vdrive so an,
dass die Stimmgabel mit einer konstanten Amplitude schwingt. Außerdem erzeugt
die Amplitudenregelschleife eine Phasenverschiebung von −90° zwischen der Stimm-
gabelschwingung und der Anregungsschwingung. Durch diese positive Rückkopplung
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Abbildung 4.10.: Übersichtsplan der elektrischen Komponenten des Rastersondenmi-
kroskops. (Skizze erstellt in Anlehnung an [87].)
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schwingt sich die Stimmgabel selbsterregend bei ihrer Eigenfrequenz ein. Die Fre-
quenzverschiebung ∆f wird in der Phasenregelschleife (phase locked loop, PLL [102])
gemessen.
4.6. Instrumentelle Weiterentwicklungen
Der von M. Breitschaft neuentwickelte Motor wurde kurz vor Beginn meiner Doktor-
arbeit in die Vakuumanlage integriert [87]. Im Laufe meiner Doktorarbeit hat sich die
Zuverlässigkeit des Motors immer weiter reduziert. So musste der Schlitten teilwei-
se erst gedreht oder zurückgezogen werden, bevor eine Fortsetzung der Annäherung
an die Probe möglich war. Eine mögliche Ursache der Verschlechterung könnten die
selbstgeklebten Piezostapel (Abbildung 4.11(a)) sein. Die Festigkeit der Stapel könnte
(a) (b)
4mm 4m
m
Abbildung 4.11.: Verschiedene Stapel aus vier Scherpiezos. (a) Von Hand geklebter
Piezostapel, (b) von PI Ceramic [88] gefertigter Piezostapel. (Teilbild
(a) entnommen aus [87])
unter den wiederholten Temperaturzyklen gelitten haben. Zur Verbesserung der Si-
tuation habe ich diese Stapel durch industriell gefertigte Stapel ersetzt. Die von PI
Ceramic [88] gefertigten Stapel bestehen aus Scherplatten aus dem Material PIC 255
und 0,6mm dicken Al2O3-Isolationsplatten. Die Elektroden der Scherplatten wurden
mit Kupferdrähten mit Polyimid-Isolierung (Grad 2 [103]) kontaktiert und in den
Mikroskop-Rahmen eingebaut. Der Neubau war erfolgreich, da die Zuverlässigkeit des
Motors bisher nicht nachgelassen hat.
Im Zuge des Austauschs der Piezostapel wurde auch der Schlitten ersetzt. Zur Kon-
taktierung der Stimmgabel wurden dünnere Polyimid-Lackdrähte mit einem Durch-
messer des Kupfers von 0,05mm verwendet (Abbildung 4.12). Eine Kontaktierung
der Stimmgabel mit möglichst dünnen Drähten ist wünschenswert, da dann weniger
Schwingungen über die Drähte in die Stimmgabel eingekoppelt werden.
Bei den untersuchten oxidischen Heterostrukturen befinden sich trotz Ausheizen der
Proben Adsorbate auf der Oberfläche, die mit der Zeit die Spitze kontaminieren. Ei-
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3mm
Abbildung 4.12.: Scannerkopf mit besonders dünnen Drähten. Die Drähte werden ver-
drillt zum Deckel des Rastersondemikroskops geführt.
ne Verbesserung der Spitze kann durch Feldemission erreicht werden (siehe Kapitel
5.4). Manchmal wäre es aber hilfreich, die Qualität der Spitze durch eine Feldemis-
sion auf einer metallischen Probe zu verbessern. Im jetzigen Aufbau müsste dafür
die LaAlO3/SrTiO3-Probe aus dem gesamten Vakuumsystem ausgeschleust werden,
um Platz für die metallische Probe zu schaffen. Dies würde eine Verschlechterung der
Probenoberfläche bedeuten, da die Probe erneut Luft ausgesetzt wäre. Das Verfahren
ist so nicht praktikabel.
Eine Lösung der Problems ist die Möglichkeit zur Lagerung von Proben im UHV. Da
der Manipulator in der UHV-Kammer nur einen begrenzten Bewegungsraum besitzt,
bietet sich das Pendelgestänge zur Befestigung des Probenhalters an. Das entwickelte
Probenmagazin ist in Abbildung 4.13 zu sehen. Das Probenmagazin wird an einem
bereits vorhandenen Loch in einem Hitzeschild des Pendelgestänges befestigt. Die
(a) (b)
28mm 28mm
Abbildung 4.13.: Probenmagazin zur Aufbewahrung von Proben im UHV. (a) Foto-
grafie des Probenmagazins, (b) Fotografie des im Pendelgestänge
eingebauten Probenmagazins.
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Befestigung erfolgt mit einer Schraube, die auf der Gegenseite mit zwei gekonterten
Muttern fixiert wird. Um ein Verdrehen des Magazins beim Einbau einer Probe zu
verhindern, besitzt die Befestigungplatte eine halbrunde Aussparung, die die vordere
Stange des Pendelgestänges teilweise umschließt. Die Befestigung des Probenträgers
funktioniert wie beim Kupferzylinder mit zwei Blattfedern. Die Löcher, in die die
Proben eingebaut werden, wurden so angeordnet, dass der Probenträger gerade so
an der vorderen Stange des Pendelgestänges vorbei geführt werden kann, das Loch
aber noch in Reichweite des Manipulators liegt. In das Magazin können zwei Proben
eingebaut werden. In ihm kann also eine Probe zur Reinigung der Spitze dauerhaft im
UHV aufbewahrt werden. Die gerade untersuchte Oxid-Probe kann dann in den freien
Platz eingebaut werden. Das Probenmagazin wurde in der Vakuumanlage angebracht
und ein Probenträger konnte eingebaut werden.
Weitere instrumentelle Entwicklungen, die im vorhandenen Aufbau nicht umgesetzt
sind, finden sich in Anhang C. Während meiner Doktorarbeit habe ich einen neuen Mi-
kroskopkopf getestet und Vorversuche für einen neuen Probenträger durchgeführt.
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LaAlO3/SrTiO3-Heterostrukturen
In diesem Kapitel werden die experimentellen Ergebnisse der Untersuchungen an den
LaAlO3/SrTiO3-Heterostrukturen, die mit dem vorgestellten Rastersondenmikroskop
erzielt wurden, dargelegt. Zuerst wird die Probenherstellung und die Probenpräpara-
tion vorgestellt. Außerdem wird die Spitzenpräparation und die Ergebnisse der Abbil-
dung der Probenoberfläche dargestellt. Das Kapitel schließt mit den Ergebnissen der
Kelvin-Sonden Messungen ab. Diese lassen Rückschlüsse auf die elektronische Kom-
pressibilität der Grenzfläche zu [30].
5.1. Probenherstellung
Die Probenherstellung beginnt mit der Vorbereitung der SrTiO3-Substrate. Es wur-
den (001) orientierte einkristalline SrTiO3-Substrate der Firma CrysTec [104] mit den
Abmessungen 5× 5× 1mm3 verwendet. Um eine leitfähige Schicht an der LaAlO3/
SrTiO3-Grenzfläche zu erhalten, ist eine TiO2-Terminierung der SrTiO3-Substrate
nötig. Dies wurde durch die Verwendung des etablierten Rezepts zur SrTiO3-Termi-
nierung [77] erreicht.
Die LaAlO3-Filme wurden mittels gepulster Laser-Ablation (PLD) nach dem von
S. Thiel am Lehrstuhl etablierten Verfahren [105] auf das terminierte Substrat gewach-
sen. Der verwendete KrF Excimer Laser (LPX300, [106]) besitzt eine Wellenlänge von
λ = 248 nm und eine Pulslänge von 25 ns. Die Film-Deposition fand bei einem Sauer-
stoffhintergrunddruck von p(O2) ≈ 1 · 10−4mbar und einer Substrattemperatur von
ca. 780 ◦C statt. Das Filmwachstum wurde mittels RHEED (Reflection High-Energy
Electron Diffraction) überwacht. Die Zahl der gewachsenen Einheitszellen kann an den
Oszillationen der RHEED-Intensität abgezählt werden. Nach der Deposition wurde die
Heterostruktur bei einem Druck von p(O2) = 400mbar über mehrere Stunden abge-
kühlt. Die Deposition und die Terminierung wurden von C. Richter durchgeführt.
Für die rastersondenmikroskopischen Untersuchungen ist ein elektrischer Kontakt zur
Grenzfläche nötig. Standardmäßig werden zur Kontaktierung der Grenzfläche die ge-
wünschten Strukturen fotolithografisch auf der Probe erzeugt. Dies erfordert den
Einsatz von Fotolack, der auf die gesamte Probenoberfläche aufgebracht wird. Diese
zusätzliche Verunreinigung der Probenoberfläche ist für rastersondenmikroskopische
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Untersuchungen unerwünscht. Deshalb wurde hier ein anderes Verfahren zur Kontak-
tierung der Proben eingesetzt.
Zuerst wurden die Proben mit leitfähigem Epoxidharz-Kleber auf dem zweigeteilten
Probenträger befestigt (Abbildung 5.1). Der Epoxidharz-Kleber diente als Backgate
(a) (b) (c)
(f)(e)(d)
7m
m
Abbildung 5.1.: Die verschiedenen Teilschritte zur Kontaktierung der Probe. Bei der
auf den Probenträger aufgeklebten Probe (a) wird eine Kante der
Probe mit nicht leitfähigem Kleber abgedeckt (b). Anschließend wird
eine Maske aus Aluminium Folie angebracht (c). Nach dem Ionenätzen
wird Titan aufgedampft (d) und die Maske entfernt (e). Zur Verbesse-
rung des Kontakts wird eine dünne Spur leitfähigen Klebers zwischen
Probenträger und aufgedampften Titan aufgebracht (f).
und war mit einer Hälfte des Probenträgers elektrisch verbunden. Die andere Hälf-
te des Probenträgers fungierte als Kontakt zur Grenzfläche. Auf dieser Seite wurde
der überschüssige Silberkleber durch Feilen entfernt. Anschließend wurden die übri-
gen Kleberreste mit einem nicht leitfähigen Kleber abgedeckt, um einen Kurzschluss
zum Backgate zu vermeiden. Nun wurde eine Maske aus Aluminium Folie mit Hilfe
von doppelseitigem Klebeband am Probenträger befestigt. Die Maske wurde so an-
gebracht, dass ein Rechteck auf der Probe nicht durch die Folie bedeckt war. Mittels
Ar-Ionenätzen wurde an dieser Stelle der LaAlO3-Film und Teile des SrTiO3-Substrats
entfernt. Das entstandene Loch wurde in einem Elektronenstrahlverdampfer mit Titan
aufgefüllt. Das Titan wurde für 10 Minuten bei einem Strom von 200mA unter einem
Winkel von 45° aufgedampft. Der Winkel von 45° wurde gewählt, um an der freige-
legten Flanke den Übergang zwischen LaAlO3 und SrTiO3 mit Titan zu bedecken.
41
5. Experimentelle Untersuchungen an LaAlO3/SrTiO3-Heterostrukturen
Um auch bei tiefen Temperaturen einen guten Kontakt zwischen Probenträger und
Grenzfläche zu gewährleisten, wurde nach dem Entfernen der Maske eine zusätzliche
Kleberbrücke zwischen dem Titan Kontakt und dem Probenträger aufgebracht.
5.2. Präparation der Probenoberfläche
Die Proben wurden über die Load-Lock-Kammer in die Präparationskammer einge-
schleust. Da die Proben zwischen der Herstellung und dem Einschleusen Luft ausge-
setzt waren, musste ihre Oberfläche gereinigt werden. Dies geschah über eine Heizung
der Proben durch eine Halogen-Lampe. Für das Heizen wurde ein Verfahren, das in
Referenz [107] entwickelt wurde, verwendet. Die Halogenlampe wurde auf das untere
Ende des Manipulators fokussiert. Die Proben wurden durch ihren Kontakt zum Ma-
nipulator über diesen geheizt. Die Leistung der Halogenlampe wurde so eingestellt,
dass an der Probe eine Temperatur von ≈ 170 ◦C erreicht wurde. Die Proben wurden
für ca. eine Stunde geheizt. Um eine Dotierung des SrTiO3 mit Sauerstoff-Fehlstellen
zu vermeiden, herrschte während des Heizvorgangs ein Sauerstoffhintergrunddruck
von 1 · 10−2mbar im Präparationssystem. Der Sauerstoff wurde über eine Druckdose
(Reinheit 99,998Vol.-% [108]) in das Präparationssystem geleitet. Nach dem Heizen
wurden die Proben in die UHV-Kammer geschleust und auf 4,7K abgekühlt.
Durch das Heizen wurden die Adsorbate auf der Probenoberfläche nicht vollständig
entfernt. Nach dem Heizen war es aber leichter, eine saubere Stelle auf den Proben
zu finden. Außerdem war auch insgesamt die gesamte Spitzen-Proben Konfiguration
zeitlich stabiler als bei unbeheizten Proben.
5.3. Untersuchte Proben
In der vorliegenden Arbeit wurden die Proben sto1, mab006, T27 und T40 untersucht
(Tabelle 5.1). Alle Proben wurden nach dem in Abbildung 5.1 dargestellten Verfah-
ren kontaktiert. Die Proben mab006, T27 und T40 bestehen aus vier Einheitszellen
LaAlO3 auf einem TiO2-terminierten SrTiO3-Substrat. Bei Probe sto1 handelt es sich
Probenname Dicke des LaAlO3-Films Heizparameter
sto1 kein LaAlO3-Film nicht geheizt
mab006 vier Einheitszellen nicht geheizt
T27 vier Einheitszellen T ≈ 170 ◦C; p(O2) = 1 · 10−2mbar
T40 vier Einheitszellen T ≈ 170 ◦C; p(O2) = 1 · 10−2mbar
Tabelle 5.1.: Übersicht der untersuchten Proben. Es sind der Name der Probe, die
jeweilige Dicke des LaAlO3-Films und die bei der Oberflächenpräparation
verwendeten Heizparameter aufgeführt.
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um ein reines SrTiO3-Substrat. Die Proben sto1 und mab006 dienten zur Vorberei-
tung der Kapazitäts- und Kelvin-Sonden Messungen und werden deshalb im Folgenden
nicht weiter diskutiert.
Die in den nächsten Kapiteln vorgestellten Ergebnisse wurden auf den beiden Proben
T27 und T40 erzielt. Beide Proben wurden vor dem Einbau in die UHV-Kammer
geheizt. Für eine vollständige Charakterisierung der Proben wurden nach Beendi-
gung der Rastersondenmikroskopischen-Untersuchungen auch noch Transportmessun-
gen durchgeführt. Für die Messung des Widerstands der leitfähigen Schicht waren
weitere Kontakte zur Grenzfläche nötig. Um diese zu erzeugen, wurde die Probeno-
berfläche mit Ausnahme von rechteckigen Flächen am Rand der Probe mit Fotolack
bedeckt. Dann wurde mittels Ionenätzen der LaAlO3-Film und Teile des Substrats
entfernt und die Löcher mit gesputtertem Titan gefüllt (Abbildung 5.2). Die Probe
(a) (b)
Abbildung 5.2.: Aufbringen von zusätzlichen Kontakten auf die Probe T27. (a) Sput-
tern von Titan Kontakten, (b) fertig gebondete Probe. Die Kanten-
länge der Probe beträgt 5mm.
T27 wurde dazu auf dem Probenträger belassen, die Probe T40 hingegen wurde zuvor
durch Sägen vom Probenträger entfernt.
Der Widerstand R der Proben wurde in Abhängigkeit der Temperatur T in einer 4-
Punkt Messung bestimmt. Das Ergebnis ist in Abbildung 5.3 zu sehen. Beide Proben
zeigen das für LaAlO3/SrTiO3-Proben typische Verhalten. Der Widerstand hängt für
hohe Temperaturen annähernd quadratisch von der Temperatur ab.
Bei Probe T40 wurde außerdem die Ladungsträgerdichte gemessen. Die Messung
erfolgte nach der van-der-Pauw Methode [109] mit angelegten Magnetfeldern von
±2T. Im Vergleich zur Messung des Widerstands wurden die Kontakte für I- und
V - vertauscht (Abbildung 5.4(b)). Aus der Änderung des magnetfeldabhängigen Hall-
Widerstands RB, der der Steigung der V (I) Kennlinien entspricht (Abbildung 5.4(a)),
kann die Ladungsträgerdichte bestimmt werden [109]:
n =
∆B
q∆RB
, (5.1)
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Abbildung 5.3.: Temperaturabhängiger Widerstand R(T ) der Proben T27 und T40.
(a) Der Widerstand wurde beim Abkühlen der Proben aufgezeich-
net. (b) zeigt die jeweilige Anordnung der Spannungs- und Strom-
Kontakte für die 4-Punkt Messung des Widerstands.
mit der Ladung q der Ladungsträger. Bei T = 4,2K wurde eine Ladungsträgerdichte
von 1,7 · 1013 cm−2 gemessen.
Bei den Messungen wurde festgestellt, dass es sich bei Probe T40 um eine inhomogene
Probe handelt. Der Widerstand zwischen zwei Kontakten hing stark von der Position
der Kontakte auf der Probe ab. Deshalb wurde versucht, nachträglich zwei Hallstege
zu strukturieren. Die strukturierte Probe ist in Abbildung 5.5 zu sehen. Dazu wurden
Niob Kontakte zur Grenzfläche mittels Fotolithografie erzeugt. (Die Fotolithografie
wurde von C. Richter durchgeführt.) Anschließend wurden die Stege und die Kontakte
mit Fotolack abgedeckt. Die Probe wurde nun im Focused Ion Beam (FIB200 [110])
auf einer Fläche von 2× 2mm2 mit Gallium Ionen beschossen (Stromstärke 2700 pA
bei 30 kV für ca. 10 s). Die Umgebung der Stege wurde mit dem Strahl abgefahren.
Die nicht mit Fotolack bedeckten Teile der LaAlO3/SrTiO3-Heterostruktur wurden
durch den Beschuss mit den Gallium Ionen isolierend [105]. Die strukturierten Stege
behielten ihre Leitfähigkeit.
An der strukturierten Probe wurden Hall-Messungen durchgeführt. Die Hallspannung
wurde an Kontakten senkrecht zum Stromfluss gemessen. Beim Abkühlen der Probe
unter 40K traten Kontaktprobleme auf. Es war in den meisten Fällen nicht möglich
einen Strom durch die Grenzfläche zu treiben. Nach der Bestrahlung mit Licht und
direkt anschließendem Abkühlen war es möglich auch bei tiefen Temperaturen eine
Messung durchzuführen. Es wurde eine Ladungsträgerdichte von 4,9 · 1012 cm−2 bei
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Abbildung 5.4.: Messung der Ladungsträgerdichte der Probe T40 nach der van-der-
Pauw Methode. (a) Die drei V (I) Kennlinien wurden bei einer Tem-
peratur von 4,2K und bei drei verschiedenen Magnetfeldern B auf-
genommen. (b) zeigt die verwendete Anordnung der Spannungs- und
Stromkontakte.
5mm
Abbildung 5.5.: Fotografie der Probe T40 mit zwei Hallstegen. Die Probe ist in ein
Kontaktpad eingeklebt und der obere Hallsteg ist mit Bonds kontak-
tiert. Der große Kontakt auf der linken Seite ist der für die Kelvin-
Sonden Messungen verwendete Titan-Kontakt zur Grenzfläche.
T = 3,2K gemessen. Diese ist deutlich niedriger als die zuvor gemessene Ladungs-
trägerdichte und auch niedriger als typische Werte für LaAlO3/SrTiO3-Proben. Die
geringe Ladungsträgerdichte könnte das Auftreten von Kontaktproblemen begünstigt
haben.
Eine mögliche Ursache für das Verhalten der Probe könnte das relativ hohe Al-
ter (8 Monate) der Probe sein. Außerdem wurde zur Strukturierung der Hallstege
ein kaum erprobtes Verfahren verwendet, dessen Auswirkungen auf die Ladungsträ-
gerdichte noch nicht untersucht wurden. Für die nachträgliche Strukturierung von
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LaAlO3/SrTiO3-Proben gibt es bisher kein etabliertes Verfahren. Ionenätzen kann
hier nicht angewendet werden, da das SrTiO3-Substrat durch den Ionen-Beschuss re-
duziert wird und somit leitfähig wird. Durch ein nachträgliches Ausheilen der Proben
in einer Sauerstoff-Atmosphäre wird ein Teil der Sauerstoff-Fehlstellen wieder oxi-
diert. Es ist jedoch nicht gesichert, dass dies ausreicht um das SrTiO3 vollständig zu
oxidieren.
Die Resultate der beiden Verfahren zur Bestimmung der Ladungsträgerdichte sind
sehr unterschiedlich. Sie lassen es nicht zu, einen Wert für die Ladungsträgerdichte
der Probe T40 anzugeben. Darüber hinaus muss eine nachträglich bestimmte La-
dungsträgerdichte nicht unbedingt der Dichte während der Kelvin-Sonden Messungen
entsprechen, da die Ladungsträgerdichte stark von der Gate-Vorgeschichte abhängt
[111].
5.4. Spitzenpräparation
Durch die Adsorbatbelegung der Probenoberfläche sammelte auch die Spitze Adsor-
bate auf. Von Zeit zu Zeit war eine in situ Reinigung der Spitze nötig. Dies erfolgte
durch Feldemission. Dabei wurden Spannungen bis zu ±400V an die Spitze angelegt.
Der Abstand zur Probe wurde so eingestellt, dass Ströme in der Größenordnung von
1 µA auftraten. Da diese Ströme den normalen Messaufbau zerstören würden, wurde
die „Break-Out-Box LV Preparation“ verwendet (siehe Seite 68). Die Hochspannung
wurde solange aufrecht erhalten, bis der Emissions-Strom schlagartig abfiel [39]. Die
Feldemission führte zu einer lokalen Kontamination der Probenoberfläche. Dies mach-
te in den meisten Fällen eine Verschiebung der Spitze notwendig.
Durch wiederholte Feldemissionen war es möglich, Spitzen zu erzeugen, die sich für
eine topografische Abbildung der Probenoberfläche und zur Messung des Kontaktpo-
tentials eigneten.
5.5. Topografie-Abbildungen
Für die Kontaktpotentialmessungen wurde eine saubere Stelle auf der Probe benötigt.
Deshalb wurde zuerst die Topografie der Proben abgebildet. Abbildung 5.6 zeigt zwei
rastersondenmikroskopische Aufnahmen der beiden Proben. Die Einheitszellen hohen
Stufen, die durch den Fehlschnitt der SrTiO3-Substrate entstehen, sind klar zu erken-
nen. Die Abbildung der Stufen in der richtigen Höhe war ein Kriterium für den Start
der Kontaktpotentialmessungen. Für diese wurde eine saubere Stelle im Bild ausge-
wählt und der Spitzen-Proben-Abstand auf einen bestimmten Wert stabilisiert.
Die Topografie-Abbildungen erlaubten außerdem einen Rückschluss auf die Qualität
der Spitze. Waren während der Aufzeichnungen viele Spitzenwechsel zu sehen, war
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(a) (b)
(c) (d)
300 nm 120 nm
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19 nm
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3nm
Abbildung 5.6.: Rastersondenmikroskopische Aufnahmen der Probenoberfläche. (a)
AFM Bild der Probe T40 aufgezeichnet bei einer Frequenzverschie-
bung von −1,8Hz und einer Aufzeichnungsrate von 75 nm s−1. (b)
STM Bild der Probe T27 aufgenommen mit einem Sollwert des Tun-
nelstroms von 10 pA bei einer Spannung von Vts = 2V und einer Rate
von 6 nm s−1. (c) und (d) zeigen Profile entlang der Linien in (a) bzw.
(b).
die Spitzenkonfiguration nicht stabil genug. Die Spitze konnte dann entweder durch
weitere Bildaufzeichnungen stabilisiert werden oder eine Feldemission war nötig. In
Abbildung 5.6(b) ist weiterhin zu erkennen, dass es sich bei dieser Spitze vermutlich
um eine Doppelspitze handelte, da die Verunreinigungen auf der Probenoberfläche
immer doppelt auftraten. Auch in diesem Fall war die Durchführung einer Feldemission
nötig.
5.6. Messung des Kontaktpotentials
Wie auf Seite 19 beschrieben, kann das Kontaktpotential V∆φ durch die Aufnahme
von ∆f (Vts) Spektren bestimmt werden. Abbildung 5.7 zeigt ein solches Spektrum
[30]. Wie nach Gleichung (2.18) zu erwarten, hängt die Frequenzverschiebung qua-
dratisch von der angelegten Spannung ab (siehe Einschub von Abbildung 5.7). Das
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Abbildung 5.7.: Spannungsabhängiges Spektrum der Frequenzverschiebung ∆f . Das
Spektrum wurde bei einer Gate-Spannung von VG = −40V, bei ei-
ner Temperatur von T = 4,7K und mit einer Geschwindigkeit von
1Vmin−1 auf der Probe T40 aufgezeichnet. (Aus Referenz [30].)
Kontaktpotential kann am Extremum des Spektrums abgelesen werden. Das positive
Vorzeichen des gemessenen Kontaktpotentials impliziert, dass die Austrittsarbeit der
Probe größer war als die Austrittsarbeit der Spitze. Dieser Fall wurde auch in Ab-
bildung 2.11 skizziert. Die Austrittsarbeit des nominellen Spitzenmaterials, Iridium,
beträgt 5,27 eV [112]. Die tatsächliche Austrittsarbeit der Spitze hängt aber u. a. von
der Adsorbatbelegung der Spitze ab.
Das Extremum der Frequenzverschiebungs-Spektren hing stark vom Spitzen-Proben-
Abstand ab. Dies wird in Abbildung 5.8 ersichtlich. Die Abbildung zeigt drei Spektren,
die bei drei unterschiedlichen Spitzen-Proben-Abständen z1 > z2 > z3 aufgezeichnet
wurden. Die unterschiedlichen Abstände wurden durch eine Regelung auf unterschied-
liche Sollwerte der Frequenzverschiebung bei Vts = 0V erreicht. Die Abstände unter-
schieden sich um einige Nanometer. Diese Abstandsänderung führte zu einer Verschie-
bung des Extremums der Parabeln, und damit auch von V∆φ, in der Größenordnung
von 100mV. Dies machte deutlich, dass für eine Vergleichbarkeit des Kontaktpotenti-
als der Spitzen-Proben-Abstand sehr genau festgelegt werden musste.
Aufgrund der Messung der langreichweitigen elektrostatischen Kraft ist mit der Mes-
sung des Kontaktpotentials eine Mittelung über die Spitze und Bereiche der Probe ver-
bunden. Der Betrag der einzelnen Beiträge hängt dabei vom Spitzen-Proben-Abstand
ab. Je geringer der Spitzen-Proben-Abstand ist, desto kleiner ist der Bereich über den
gemittelt wird und desto mehr trägt der vordere Teil der Spitze bei. Dieser Effekt kann
zu einer Abstandsabhängigkeit des Kontaktpotentials führen. Es sind aber weitere Ur-
sachen für die Abhängigkeit des Kontaktpotentials vom Spitzen-Proben-Abstand wie
z. B. eine Abstandsabhängikeit des lokalen Vakuumniveaus möglich.
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Abbildung 5.8.: Messung des Kontaktpotentials bei verschiedenen Spitzen-Proben-
Abständen. Die ∆f (Vts) Spektren wurden bei drei verschiedenen Ab-
ständen z1 > z2 > z3 zur Probe T27 bei T = 4,7K aufgezeichnet.
In der vorliegenden Arbeit sollte das Kontaktpotential für verschiedene Ladungsträ-
gerdichten bestimmt werden. Die Ladungsträgerdichte kann durch das Anlegen einer
Spannung zwischen der Grenzfläche und dem Backgate auf der Rückseite des SrTiO3-
Substrats variiert werden. Da SrTiO3 Elektrostriktion aufweist [68], bedeutete dies
gleichzeitig eine Änderung der Dicke des Substrats. D. h. bei festgehaltener Spitze än-
derte sich der Spitzen-Proben-Abstand durch das Anlegen einer Gate-Spannung. Für
jede Gate-Spannung war es also nötig den Spitzen-Proben-Abstand neu einzustellen.
Für die Einstellung des Abstands kann man sich die Zusammensetzung der Kraft Ftotal
zwischen Spitze und Probe zu Nutze machen: Ftotal = Fes + Ftopo. Ftopo bezeichnet
eine „topografische“ Kraft, die sich aus Kräften wie der van-der-Waals Kraft oder der
chemischen Bindungskraft zusammensetzt. Im Gegensatz zur elektrostatischen Kraft
Fes ist Ftopo unabhängig von der angelegten Spannung Vts sowie von der aktuellen
Ladungsträgerdichte. Für Vts ≈ V∆φ ist sie der dominierende Anteil in der Kraft und
der damit verbundenen Frequenzverschiebung. Sucht man für jede Gate-Spannung
das Vts, das in etwa dem Kontaktpotential entspricht und regelt auf eine festgelegte
Frequenzverschiebung, so wird der Spitzen-Proben-Abstand in ausreichender Genau-
igkeit konstant gehalten. Die Bedingung Vts ≈ V∆φ konnte erreicht werden, indem
bei angestelltem Feedback Vts so angepasst wurde, dass der Spitzen-Proben-Abstand
minimal wurde. Für Vts 6= V∆φ trat eine zusätzliche elektrostatische Kraft auf, die die
Frequenzverschiebung vergrößerte, so dass ein größerer Abstand ausreichend war, um
den Sollwert zu erreichen. Mit diesem Verfahren wurde der Spitzen-Proben-Abstand
für jede Gate-Spannung neu eingestellt und für die Dauer von zehn Minuten stabili-
siert.
Für die Aufnahme einer V∆φ (VG) Messreihe wurde bei einer Gate-Spannung von 0V
gestartet. Nach der Stabilisierung des Spitzen-Proben-Abstands wurden zwei ∆f (Vts)
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Spektren direkt nacheinander aufgezeichnet. Dann wurde der Betrag der Gate-Span-
nung erhöht und erneut Spektren aufgezeichnet. Es wurden nur negative Gate-Span-
nungen angelegt, da die Ladungsträgerdichte verringert werden sollte. Die Ergebnisse
dreier Messreihen für die beiden Proben sind in den Abbildungen 5.9 bis 5.11 ge-
zeigt. Die Messreihe aus Abbildung 5.9 wurde auf der Probe T40 aufgezeichnet [30],
Abbildung 5.9.: Kontaktpotential V∆φ in Abhängigkeit der Gate-Spannung VG. Mes-
sung 1 und Messung 2 bezeichnen zwei direkt nacheinander aufge-
zeichnete ∆f (Vts) Spektren. Diese wurden auf der Probe T40 bei
einer Temperatur von 4,7K aufgezeichnet. (Daten aus Referenz [30].)
die anderen beiden Messreihen auf der Probe T27. Die beiden Datensätze der Probe
T27 wurden an unterschiedlichen Plätzen der Probe gemessen. Zwischen den beiden
Messreihen wurde die Probe auf ca. 70K erwärmt und für kurze Zeit Licht ausgesetzt.
Dieses Verfahren diente dazu, den Einfluss der Gate-Vorgeschichte zu minimieren und
die Probe vor dem Start der nächsten Messung wieder annähernd in ihre elektroni-
sche Ausgangslage zurückzusetzen. Die Proben T40 und T27 wurden außerdem mit
unterschiedlichen Spitzen untersucht. Bei allen drei V∆φ Messreihen konnte ein lokales
Minimum identifiziert werden.
Für die Berechnung der elektronischen Kompressibilität wird die Ladungsträgerdich-
te der Grenzfläche benötigt. Um diese in Abhängigkeit von der Gate-Spannung zu
bestimmen, habe ich parallel zum Kontaktpotential die Kapazität C zwischen Grenz-
fläche und Backgate gemessen [30]. Dazu wurde eine Wechselspannung mit einer Fre-
quenz von fmod = 77Hz und einer Amplitude von Vmod = 10mVrms an die Grenzfläche
angelegt. Für vernachlässigbare Leckströme ist der resultierende Wechselstrom an der
Grenzfläche proportional zur Kapazität. Dieser Wechselstrom wurde mit einem Lock-
In Verstärker detektiert. Für eine Kalibrierung des Systems wurden vier verschiedene
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Abbildung 5.10.: Kontaktpotential V∆φ in Abhängigkeit der Gate-Spannung VG. Mes-
sung 1 und Messung 2 bezeichnen zwei direkt nacheinander aufge-
zeichnete ∆f (Vts) Spektren. Diese wurden auf der Probe T27 bei
einer Temperatur von 4,7K aufgezeichnet.
Abbildung 5.11.: Kontaktpotential V∆φ in Abhängigkeit der Gate-Spannung VG. Mes-
sung 1 und Messung 2 bezeichnen zwei direkt nacheinander aufge-
zeichnete ∆f (Vts) Spektren. Diese wurden auf der Probe T27 bei
einer Temperatur von 4,7K aufgezeichnet.
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Kapazitäten an Stelle einer Probe in den Kupferzylinder bei Raumtemperatur ein-
gebaut und der lineare Zusammenhang zwischen Strom und Kapazität bestimmt.
Parallel zur Messreihe aus Abbildung 5.9 und 5.11 wurde für jede Gate-Spannung die
Kapazität gemessen. Die Resultate sind in den Abbildungen 5.12 und 5.13 gezeigt.
Die Kapazität C = ǫǫ0S/d bei einer Gate-Spannung von 0V ergibt mit der elektri-
schen Feldkonstanten ǫ0, der Querschnittsfläche S = 24mm2 und der Dicke d = 1mm
Abbildung 5.12.: Kapazität C zwischen Grenzfläche und Backgate als Funktion
der Gate-Spannung. Die Daten wurden bei einer Temperatur von
4,7K auf der Probe T40 aufgenommen. Die orange Kurve zeigt
einen Fit mit der Funktion Cfit(VG) = 1/
(
a · V 2G + b · VG + c
)
. a,
b und c stellen dabei die Fitparameter dar. Für sie gilt: a =
5,1 · 103V−2 F−1, b = −2,2 · 106V−1 F−1, c = 0,25 · 109 F−1.
eine Dielektrizitätszahl des SrTiO3 von ǫ = 1,9 · 104 für Probe T40 und ǫ = 1,8 · 104
für Probe T27. Dies entspricht in etwa dem Wert, der sich aus Gleichung (3.1) für
T = 4,7K ergibt. Der starke Abfall der Kapazität wird vermutlich durch die Feldab-
hängigkeit der Dielektrizitätszahl von SrTiO3 erzeugt [75]. Die Kapazität kann durch
folgende Formel angenähert werden: 1/
(
a · V 2G + b · VG + c
)
, mit den drei freien Para-
metern a, b und c [113,114]. Mit dieser Funktion wurde die Kapazität beider Proben
gefittet. Die Kapazität der Probe T40 zeigt eine Erhöhung der Kapazität im Vergleich
zur Fitfunktion im Bereich von −75V bis −85V. Dies entspricht genau dem Span-
nungsbereich in dem V∆φ bei steigender Gate-Spannung abfällt. Für Probe T27 ist
die Kapazitätserhöhung im Bereich einer Gate-Spannung von −75V deutlich geringer.
Diese Spannung entspricht ebenfalls dem Bereich kurz vor dem Minimum in V∆φ.
Weiterhin auffällig ist, dass die Kapazität über den gesamten Gate-Spannungsbereich
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Abbildung 5.13.: Kapazität C zwischen Grenzfläche und Backgate als Funktion
der Gate-Spannung. Die Daten wurden bei einer Temperatur von
4,7K auf der Probe T27 aufgenommen. Die orange Kurve zeigt
einen Fit mit der Funktion Cfit(VG) = 1/
(
a · V 2G + b · VG + c
)
. a,
b und c stellen dabei die Fitparameter dar. Für sie gilt: a =
4,9 · 103V−2 F−1, b = −2,2 · 106V−1 F−1, c = 0,27 · 109 F−1.
keinen Sprung zeigt. Diesen würde man erwarten, sobald die Grenzfläche isolierend
wird. Der Sprung in der Kapazität sollte aber deutlich kleiner ausfallen als für homo-
gene Proben, da die LaAlO3/SrTiO3-Proben mit abnehmender Ladungsträgerdichte
immer inhomogener werden. Es bilden sich leitfähige Inseln an der Grenzfläche aus, die
durch Strompfade verbunden sind. Erst bei einem Zusammenbruch dieser Pfade wird
die Grenzfläche isolierend. Eine mögliche Ursache für die Maskierung eines Sprungs in
der Kapazität könnten Beiträge von Streukapazitäten wie durch den Titan-Kontakt
sein. Dieser besitzt aber eine Kapazität in der Größenordnung von 0,4 nF bei VG = 0V.
Die Kapazität des Titan-Kontakts ist somit deutlich geringer als die hier gemessene
Kapazität. Die Kapazität der Spitzen-Proben Anordnung spielt keine große Rolle,
da die gemessene Kapazität unabhängig vom momentanen Spitzen-Proben-Abstand
war.
5.7. Ergebnisse und Diskussion
In allen drei V∆φ (VG) Messreihen tritt ein lokales Minimum auf. Für Probe T40 lag
dieses Minimum bei einer Gate-Spannung von −95V. Bei Probe T27 trat dieses Mi-
nimum schon bei einer betragsmäßig kleineren Gate-Spannung von ca. −75V auf. Bei
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LaAlO3/SrTiO3-Heterostrukturen ist die Verarmung der Ladungsträger durch das An-
legen einer Backgate-Spannung sehr stark probenabhängig. So unterscheidet sich z. B.
die Gate-Spannung, bei der eine Probe isolierend wird, von Probe zu Probe. Sie kann
sogar je nach Einkühlvorgang für ein und dieselbe Probe unterschiedlich sein. Diese
unterschiedlichen Reaktionen der Proben auf elektrische Felder kann die unterschied-
lichen Werte der Gate-Spannung am Minimum des Kontaktpotentials erklären.
Nur bei Probe T40 beginnt die Messreihe mit einem Anstieg des Kontaktpotenti-
als. Dieser Anstieg könnte bei den Messreihen von Probe T27 im Bereich positiver
Backgate-Spannungen auftreten, da hier die gesamte Kurve scheinbar zu größeren
Spannungen verschoben ist. Dieser Spannungsbereich wurde in der vorliegenden Ar-
beit nicht untersucht, da das Hauptaugenmerk auf dem Bereich kleiner Ladungsträger-
dichten lag. Der fehlenden Anstieg und der vertikale Versatz der Messreihen könnten
auch die Unterschiede im allgemeinen Trend der Messreihen erklären.
Die unterschiedlichen Absolutwerte des Kontaktpotentials für die drei Messreihen wer-
den durch die Spitze verursacht. Die Austrittsarbeit der Spitze variiert je nach Adsor-
batbelegung. Da zwischen den Messreihen die Probenoberfläche mehrfach abgerastert
wurde, ist es sehr wahrscheinlich, dass sich die genaue Zusammensetzung der Spit-
ze verändert hat. Dieser Umstand macht auch die Angabe von Absolutwerten der
Austrittsarbeit der Probe für Kelvin-Sonden Messungen schwierig.
Dem Minimum im Kontaktpotential V∆φ ging jeweils ein Abfall von V∆φ mit steigen-
der Gate-Spannung voraus. Dies bedeutet, dass die Differenz der Austrittsarbeiten mit
sinkender Ladungsträgerdichte abnimmt. Da die Austrittsarbeit der Spitze während
der Messreihe konstant war, muss die Änderung in ∆φ durch die Austrittsarbeit der
Probe erzeugt werden. Da die Austrittsarbeit der Probe größer ist als die der Spitze,
wird eine Abnahme von ∆φ durch eine Verringerung der Austrittsarbeit der Probe
hervorgerufen. Diese wird durch einen Anstieg des chemischen Potentials der Probe
im Vergleich zum Vakuumniveau erreicht. Das chemische Potential steigt also mit sin-
kender Ladungsträgerdichte an. Es tritt eine negative elektronische Kompressibilität
auf [30].
Die Änderung der Ladungsträgerdichte durch das Anlegen einer Gate-Spannung δn
kann durch Integration der Kapazität über die Gate-Spannung berechnet werden:
δn =
1
eS
VG∫
0
C(V )dV. (5.2)
S bezeichnet hier die Fläche des Kondensators und beträgt ca. 24mm2. Für die La-
dungsträgerdichte der Grenzfläche gilt dann: n = n0 + δn, mit der ursprünglichen
Ladungsträgerdichte n0 bei VG = 0V. Die Hall-Messungen zur Bestimmung von n0
(siehe Kapitel 5.3) lassen es nicht zu, einen Zahlenwert für die Probe T40 anzugeben.
Außerdem hängt die Ladungsträgerdichte stark von der Gate-Spannungs Vorgeschich-
te einer Probe ab [111]. Deshalb muss ein nachträglich bestimmtes n0 nicht unbedingt
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der Ladungsträgerdichte bei den Kelvin-Sonden Messungen entsprechen. Für die Be-
rechnung der Kompressibilität ist es nicht nötig, die absolute Ladungsträgerdichte zu
kennen. Hierfür genügt die Änderung der Ladungsträgerdichte δn, die im Experiment
bestimmt werden konnte.
dµs/dn, das Inverse der elektronischen Kompressibilität κ, kann daher aus den be-
stehenden Daten berechnet werden: dµs/dn = dµs/d(δn) = −d(eV∆φ)/d(δn). Das
Resultat für die Probe T40 ist in Abbildung 5.14 zu sehen. In der Tat ist die Ablei-
Abbildung 5.14.: Die Inverse der elektronischen Kompressibilität dµs/dn als Funkti-
on der Änderung der Ladungsträgerdichte δn. (Daten aus Referenz
[30].)
tung im Bereich von δn = −6 · 1012 cm−2 negativ. Der Wert des Minimums beträgt
≈ −70 · 10−12meVcm2.
Abbildung 5.15 zeigt einen Vergleich der von mir gemessenen Daten mit den Daten
aus Referenz [24]. Für den Vergleich wurden aus Referenz [24] die Daten, die mit der
niedrigsten Frequenz gemessen wurden, ausgewählt. Der Betrag der drei Minima liegt
im Bereich von −80 · 10−12 bis −10 · 10−12meVcm2. Der mit Kelvin-Sonden Kraftmi-
kroskopie bestimmte Wert ist vergleichbar mit den zuvor gemessenen Werten. Es lässt
sich keine systematische Abhängigkeit von der Dicke des LaAlO3-Films erkennen.
Mit Hilfe der Kelvin-Sonden Messungen konnte gezeigt werden, dass die Grenzfläche
eine negative elektronische Kompressibilität besitzt, wenn die Ladungsträgerdichte re-
duziert wird [30]. Dieses Resultat ist konsistent mit den Messungen von Lu Li et al.
[24]. Die von mir verwendete Kelvin-Sonden Mikroskopie ist eine zu den bisher durch-
geführten Kapazitäts- und Feld-Penetrations-Messungen unabhängige Methode.
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Abbildung 5.15.: Die Inverse der elektronischen Kompressibilität dµs/dn als Funktion
der Ladungsträgerdichte n bzw. der Änderung der Ladungsträger-
dichte δn. Die Daten wurden auf Proben mit vier, zehn und zwölf
Einheitszellen (EZ) LaAlO3 aufgezeichnet. Die Pfeile zeigen auf die
jeweils zugehörige x-Achse. (Daten aus Referenz [24] und Referenz
[30].)
Die Kapazitätsmessungen wurden von Lu Li et al. an Heterostrukturen mit LaAlO3-
Filmen von zehn und zwölf Einheitszellen durchgeführt [24]. Hierbei war es nicht
möglich, die Filmdicke weiter zu reduzieren, da auftretende Tunnel- und Leckströme
zwischen Topgate und Grenzfläche die korrekte Kapazitätsmessung erschweren. Es
wird allerdings erwartet, dass eine weiter Reduzierung der Filmdicke die relative Ka-
pazitätserhöhung vergrößert [24]. Durch die Kelvin-Sonden Kraftmikroskopie war es
möglich, eine negative Kompressibilität an Proben mit sehr dünnen LaAlO3-Filmen
von vier Einheitszellen zu messen. Dies ist die minimale Dicke, die für eine leitfähige
Grenzschicht nötig ist [13].
Bei den Kelvin-Sonden Messungen konnte außerdem auf die Verwendung eines Top-
gates verzichtet werden, da die Ladungsträgerdichte ausschließlich durch ein Backgate
reduziert wurde. Wie auf Seite 23 diskutiert, hat ein Topgate einen großen Einfluss
auf die Grenzfläche. Durch die durchgeführten Messungen konnte gezeigt werden, dass
die negative Kompressibilität der Grenzfläche nicht vom Topgate induziert wird. Die
negative Kompressibilität ist also eine intrinsische Eigenschaft der LaAlO3/SrTiO3-
Grenzfläche.
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Oxidische Materialien besitzen bereits als reine Materialien interessante Eigenschaf-
ten. Doch durch die Kombination zweier Oxide können Grenzflächen mit neuartigen
Phasen entstehen. Eines der bekanntesten Beispiele für so eine oxidische Grenzflä-
che ist die LaAlO3/SrTiO3-Heterostruktur. Wird LaAlO3 epitaktisch auf ein TiO2-
terminiertes SrTiO3-Substrat gewachsen, so entsteht an der Grenzfläche eine zweidi-
mensionale Elektronenflüssigkeit. Die in dieser Arbeit durchgeführten Messungen wur-
den durch die Resultate der Kapazitätsmessungen von Lu Li et al. [24] inspiriert. In
LaAlO3/SrTiO3-Heterostrukturen mit zehn oder zwölf Einheitszellen LaAlO3 trat eine
deutliche Erhöhung der Kapazität zwischen Grenzfläche und einem Topgate auf, als die
Ladungsträgerdichte durch Gate-Felder reduziert wurde. Diese Erhöhung wurde durch
eine negative elektronische Kompressibilität des Grenzflächen-Elektronensystems er-
zeugt. Durch die Verwendung eines alternativen Ansatzes zur Messung der elektroni-
schen Kompressibilität, der Kelvin-Sonden Kraftmikroskopie, war es in dieser Arbeit
möglich, Messungen an Proben mit nur vier Einheitszellen LaAlO3 durchzuführen.
In der Kelvin-Sonden Kraftmikroskopie wird das Kontaktpotential V∆φ =
∆φ
e
durch
die Messung von Frequenzverschiebungs-Spektren ∆f(Vts) bestimmt. Diese Spektren
zeigen eine quadratische Abhängigkeit von der Spannung. Das Extremum der Parabel
entspricht dem Kontaktpotential. Durch Änderungen in V∆φ kann man auf Änderun-
gen im elektrochemischen Potential der Probe zurückschließen.
Die Proben mit vier Einheitszellen LaAlO3 wurden von C. Richter nach dem am Lehr-
stuhl etablierten Verfahren hergestellt. Die Kontaktierung der Proben wurde nach dem
in Referenz [107] vorgestellten Verfahren durchgeführt. Nachdem eine saubere Stelle
auf der Probe gefunden wurde, konnten Frequenzverschiebungs-Spektren aufgezeich-
net werden. Diese ∆f(Vts) Spektren zeigten einen parabelförmigen Verlauf und das
Kontaktpotential V∆φ konnte aus den Spektren bestimmt werden. Um das Kontakt-
potential in Abhängigkeit der Ladungsträgerdichte zu bestimmen, wurden ∆f(Vts)
Spektren für verschiedene Gate-Spannungen aufgezeichnet. Die Änderung der La-
dungsträgerdichte konnte aus der Gate-Spannung durch ein Integral über die zwischen
Grenzfläche und Backgate gemessene Kapazität berechnet werden. So war es möglich,
die Inverse der elektronischen Kompressibilität dµs/dn zu bestimmen.
Die elektronische Kompressibilität wird bei δn = −5,5 · 1012 cm−2 negativ. Es war
somit möglich zu zeigen, dass die negative elektronische Kompressibilität auch bei
Heterostrukturen mit einem LaAlO3-Film von nur vier Einheitszellen auftritt. Das
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Minimum der Inversen liegt in der gleichen Größenordnung wie von Lu Li et al. ge-
messen. Die Größe der Kompressibilität ist unabhängig von der Dicke des LaAlO3-
Films. Außerdem wurde gezeigt, dass die negative Kompressibilität eine intrinsische
Eigenschaft der LaAlO3/SrTiO3-Grenzfläche ist und nicht von Materialien auf der
Oberfläche des LaAlO3-Films erzeugt wird.
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7. Ausblick
Bei der Miniaturisierung von elektronischen Bauelementen spielt die Optimierung der
Kapazität der Bauteile eine wichtige Rolle [115–118]. Dabei wird hauptsächlich der
Ansatz der Optimierung der dielektrischen Schicht verfolgt. In Referenz [119] wur-
de hingegen vorgeschlagen, die Kapazität durch die richtige Wahl der Elektroden zu
erhöhen. Wie in Referenz [24] gezeigt, ist die LaAlO3/SrTiO3-Grenzfläche ein Bei-
spiel für so eine Elektrode. Es wurde eine Kapazitätserhöhung von mehr als 40%
über der geometrischen Kapazität gemessen. Die Erhöhung trat bei Proben mit zehn
und zwölf Einheitszellen LaAlO3 auf. Es wird erwartet, dass die relative Erhöhung
für Proben mit vier Einheitszellen LaAlO3 noch größer wird, da diese eine größere
geometrische Kapazität besitzen [24]. Bis jetzt war es aber aufgrund von Tunnel- und
Leckströmen durch so dünne LaAlO3-Filme nicht möglich, derartige Bauelemente zu
realisieren. Nachdem in dieser Arbeit gezeigt werden konnte, dass Heterostrukturen
mit vier Einheitszellen LaAlO3 ebenfalls eine negative Kompressibilität besitzen, sollte
die Realisierung solcher Bauelemente vorangetrieben werden. Eine Möglichkeit wäre
es, zwischen Topgate-Elektrode und Heterostruktur ein zusätzliches Dielektrikum zur
Reduktion der Leckströme aufzubringen (Abbildung 7.1).
vier Einheitszellen LaAlO3
Grenzflächen-Elektronensystem
SrTiO3
Dielektrikum
Elektrode
Abbildung 7.1.: LaAlO3/SrTiO3-Heterostruktur mit einem zusätzlichen Dielektrikum
unter der Gate-Elektrode.
Für die geometrische Kapazität Cgeo des Gesamtsystems gilt:
Cgeo =
(
1
Clao
+
1
Cdielek
)−1
= ǫ0S
(
dlao
ǫlao
+
ddielek
ǫdielek
)−1
.
dlao und ddielek bezeichnen die Dicke des LaAlO3-Films bzw. des Dielektrikums und
ǫlao, ǫdielek sind die Dielektrizitätszahlen der beiden Materialien. S steht für die Fläche
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des Kondensators und ǫ0 ist die elektrische Feldkonstante. Wählt man für das Dielek-
trikum ein Material, dessen Dielektrizitätszahl deutlich größer ist als die von LaAlO3,
z. B. BaTiO3 [120] oder YBa2Cu3O6 [121], so kann der Beitrag des Dielektrikums zur
geometrischen Kapazität vernachlässigt werden. Die Erhöhung der Kapazität dieser
Anordnung sollte ein Vielfaches der geometrischen Kapazität betragen.
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Anhang
A. Tunneltheorie von Bardeen
Die Tunneltheorie von Bardeen [41] ist eine Theorie, die das Tunneln zwischen zwei
Materialien A und B beschreibt. Sie kann für die Berechnung des Tunnelstroms in
einem STM verwendet werden. Die Vorgehensweise von Bardeen wird zuerst im Fall
einer eindimensionalen Tunnelbarriere nachvollzogen. Die Theorie startet ausgehend
von zwei unabhängigen Teilsystemen A und B (siehe Abbildung A.1). Im Material A
Material A Material B
E
UA
ψµ χν
UB
z0 z0 0 z0 s z
UA UB
(a) (b)
Abbildung A.1.: Skizze zur Veranschaulichung der Grundidee der Bardeen Tunnel-
theorie für eine eindimensionale Tunnelbarriere. Teilbild (a) zeigt
zwei getrennte Materialien A und B mit ihren Potentialen UA und
UB. Die Wellenfunktionen im Bereich A werden mit ψµ bezeichnet,
die im Bereich B mit χµ. In Teilbild (b) sind die beiden Elektroden
zusammengebracht. z0 bezeichnet den z-Wert an dem ein Übergang
zwischen den beiden Materialien stattfindet.
liegt das Potential UA vor. Die Wellenfunktionen ψµ des Materials A lösen die folgende
Schrödingergleichung: (
− ~
2
2m
∂2
∂z2
+ UA
)
ψµ = Eµψµ, (A.1)
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mit den Energieeigenwerten Eµ. Die Wellenfunktionen χν des Materials B müssen
ebenfalls die Schrödingergleichung lösen:(
− ~
2
2m
∂2
∂z2
+ UB
)
χν = Eνχν . (A.2)
UB ist hier das Potential von Material B. Die beiden Potentiale sind außerhalb des
jeweiligen Materials null. Es gilt: UAUB = 0 im gesamten Bereich. Die beiden Sätze
an Wellenfunktionen fallen im Bereich zwischen den beiden Materialien exponentiell
ab und es wird angenommen, dass die Beiden orthogonal zueinander sind.
Für die Gesamtwellenfunktion Ψ des kombinierten Systems muss die zeitabhängige
Schrödingergleichung gelten:
i~
∂Ψ
∂t
=
(
− ~
2
2m
∂2
∂z2
+ UA + UB
)
Ψ. (A.3)
Ein Elektron, das sich zur Zeit t = 0 im Zustand ψµ befindet, kann in einen Zustand
des Materilas B tunneln. Die zugehörige Wellenfunktion Ψ kann durch folgenden An-
satz beschrieben werden:
Ψ = ψµexp (−iEµt/~) +
∞∑
ν=1
cν(t)χνexp (−iEνt/~) . (A.4)
Die Koeffiezienten cν(t) sind durch Gleichung (A.3) festgelegt. Außerdem muss cν(0) =
0 gelten. In der Näherung orthogonaler Wellenfunktionen ψµ und χν und unter Ver-
nachlässigung Terme zweiter Ordnung gilt für sie die Differentialgleichung [39]:
i~
dcν(t)
dt
=
∫
z>z0
ψµUBχ
∗
νd
3r exp (−i(Eµ − Eν)t/~) .
Das Integral erstreckt sich nur über den rechten Halbraum, da UB für z < z0 ver-
schwindet. Nun kann das Tunnelmatrixelement Mµν definiert werden:
Mµν =
∫
z>z0
ψµUBχ
∗
νd
3r. (A.5)
Für die Koeffizienten der Wellenfunktion erhält man nach einer Integration der Diffe-
rentialgleichung:
cν(t) =Mµν
exp (−i(Eµ − Eν)t/~)− 1
Eµ − Eν .
Setzt man die Schrödingergleichung im System B (Gleichung (A.2)) in die Definition
des Tunnelmatrixelements ein, so erhält man:
Mµν =
∫
z>z0
ψµ
(
Eν +
~
2
2m
∂2
∂z2
)
χ∗νd
3r.
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Unter Berücksichtigung der Bedingung Eµ = Eν für elastisches Tunneln kann diese
Gleichung umgeformt werden:
Mµν =
∫
z>z0
(
χ∗νEµψµ + ψµ
~
2
2m
∂2
∂z2
χ∗ν
)
d3r.
Ein Einsetzen der Schrödingergleichung für Material A (Gleichung (A.1)) führt zu
einer symmetrischeren Form der Gleichung. Dabei ist zu berücksichtigen, dass UA für
z > z0 verschwindet.
Mµν = − ~
2
2m
∫
z>z0
(
χ∗ν
∂2ψµ
∂z2
− ψµ∂
2χ∗ν
∂z2
)
d3r
Die Betrachtung für eine dreidimensionale Tunnelbarriere, kann analog zu obiger Aus-
führung durchgeführt werden. Der dreidimensionale Raum wird dabei in zwei Halb-
räume ΩA und ΩB der Materialien A und B mit der Trennungsfläche Σ unterteilt.
Man erhält das Resultat [39]:
Mµν = − ~
2
2m
∫
ΩB
(
χ∗ν∇2ψµ − ψµ∇2χ∗ν
)
d3r.
Das Volumenintegral kann mit der Verwendung der Greenschen Formel [122] in ein
Oberflächenintegral umgewandelt werden.
Mµν =
~
2
2m
∫
Σ
(ψµ∇χ∗ν − χ∗ν∇ψµ) dS. (A.6)
dS bezeichnet einen Normalenvektor auf die Trennungsfläche, der in den Halbraum
ΩB zeigt.
Eine Summation über alle möglichen Zustände liefert den Tunnelstrom It:
It =
4πe
~
∞∫
−∞
[f(µA − eV + ǫ)− f(µB + ǫ)] ρA(µA − eV + ǫ)ρB(µB + ǫ) |M(ǫ)|2 dǫ.
(A.7)
Mit der Fermi-Dirac-Verteilungsfunktion f(E) = (1 + exp ((E − µ)/kBT ))−1, den
elektrochemischen Potentialen µA und µB, der Boltzmann-Konstanten kB, der Tem-
peratur T und den Zustandsdichten von Material A ρA und B ρB.
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14,6mm
Abbildung B.1.: Fotografie eines in situ-Vorverstärkers zur Auslenkungsdetektion der
Quarz-Stimmgabel im Rastersondenmikroskop.
Abbildung B.2.: Schaltplan des in situ-Vorverstärkers für die Auslenkungsdetektion
der Quarz-Stimmgabel. (Schaltplan erstellt in Anlehnung an [87].)
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Abbildung B.3.: Schaltplan der „Break-Out-Box HV“, die Gate Spannung wird an die
Anschlüsse spare 1 und spare 2 angelegt. Die 100 nF Überbrückungs-
kondensatoren für die Versorgungspannungen sind nicht eingezeich-
net. (Schaltplan erstellt von M. Breitschaft.)
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Abbildung B.4.: Schaltplan der „Break-Out-Box LV Measurement“. Die 100 nF Über-
brückungskondensatoren für die Versorgungspannungen sind nicht
eingezeichnet. (Schaltplan erstellt von M. Breitschaft.)
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Abbildung B.5.: Schaltplan der Box, bei der der Strom über die Spitze gemessen wird.
Die 100 nF Überbrückungskondensatoren für die Versorgungspannun-
gen sind nicht eingezeichnet. (Schaltplan erstellt von M. Breitschaft.)
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Abbildung B.6.: Schaltplan der „Break-Out-Box LV Preparation“, diese Box wird bei
Feldemissionen anstelle der „Break-Out-Box LV Measurement“ ver-
wendet. (Schaltplan erstellt von M. Breitschaft.)
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Abbildung B.7.: Schaltplan des Eigenbau-Transimpedanzverstärkers zur Tunnel-
strom-Detektion. (Schaltplan erstellt in Anlehnung an [87].)
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Abbildung B.8.: Schaltplan der passiven Schnittstelle. (Schaltplan erstellt in Anleh-
nung an [87].)
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Abbildung B.9.: Schaltplan der Amplitudenregelungselektronik. (Schaltplan erstellt
von M. Breitschaft.)
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C. Instrumentelle Entwicklungen
Test eines Mikroskopkopfs
In Referenz [87] wurde ein Stecksockel vorgestellt, der den Austausch des Kraftsen-
sors erleichtern sollte. Dieser Stecksockel (siehe Abbildung C.1) besteht aus einer
Macor-Platte mit drei Steckstiften aus Platin-Iridim-Draht (90% Pt, 10% Ir). Auf
(a) (b)
(c)
(d)
32mm
Abbildung C.1.: (a) Mikroskopkopf mit einer Steckfassung am Ende des Scanners, (b)
bis (d) verschiedene Varianten des Stecksockels. Der Stecksockel wird
in die Messingbuchsen der Steckfassung gesteckt.
die Macor-Platte wird das Aluminiumoxid-Substrat des qPlus-Sensors geklebt. Die
Gold-Kontakte des Substrats werden mit kurzen Drähten mit den Steckstiften elek-
trisch verbunden. Am Ende des Scanners wird eine Steckfassung angebracht. Diese
besteht im Wesentlichen aus drei vergoldeten Messingbuchsen mit Berylliumkupfer-
Kontaktfedern, die die Steckstifte aufnehmen.
In der vorliegenden Arbeit wurde diese Modifikation des Mikroskopkopfs getestet.
Beim ersten Einbau war die Güte des Sensors gut und es konnten an Luft Atome auf
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Graphit aufgelöst werden. Damit sich die Spitze am nächsten an der Probe befand,
war es nötig, den Stecksockel schief in die Fassung zu stecken. Dies führte jedoch dazu,
dass sich der Stecksockel beim Ausheizen der Kammer bewegte und die Stimmgabel
vor der Spitze in Kontakt mit der Probe trat. Dieses Problem konnte auch durch
eine Drehung des Sensors nicht behoben werden. Eine Lösung des Problems war,
die Macor-Platte des Stecksockels durch eine keilförmige Platte zu ersetzen (siehe
Abbildung C.1(c)). Dieser Sensor besaß allerdings die Eigenschaft, dass seine Güte
von 2000 bei Raumtemperatur auf eine Güte von 500 bei 4,7K abfiel. Die Güte der
bisherigen Sensoren lag bei 4,7K in der Größenordnung von 10 000.
Eine weitere Alternative für einen Stecksockel ist in Abbildung C.1(d) zu sehen. Hier
wurde das Aluminiumoxid-Substrat des qPlus-Sensors abgesägt, um zu gewährleisten,
dass die Spitze am nächsten an der Probe ist. Außerdem wurden die Steckstifte so
verbogen, dass sie in die Goldkontakte des Aluminiumoxid-Substrats ragten. Die elek-
trische Verbindung zwischen den Kontaktpads der Stimmgabel und den Steckstiften
konnte so mit nur jeweils einer Kleberbrücke realisiert werden. Die Güte des qPlus-
Sensors hing stark von der Position des Stecksockels in der Fassung ab. Aufgrund
dieser Schwierigkeiten wurde auf eine weitere Verwendung des Stecksockels verzichtet
und weiterhin ein mit dem Scanner fest verbundener Sensor verwendet.
Vorversuche für einen neuen Probenträger
Mit dem zweigeteilten Probenträger für Gate-Messungen (siehe Kapitel 4.4) können
die Proben nur bei Temperaturen bis zu 170 ◦C geheizt werden. Bei höheren Tempe-
raturen wird der im Probenträger verwendete Kleber angesengt. Für eine Verbesse-
rung der Probenoberfläche wäre eine höhere Temperatur während des Heizvorgangs
nützlich. Dies setzt die Entwicklung eines neuen Probenträgers voraus, der ohne die
Verwendung von Kleber auskommt. Eine Möglichkeit der Realisierung ist ein Klemm-
mechanismus (Abbildung C.2(a)). Der Probenträger besteht aus drei Teilen: zwei Flü-
geln und einem Mittelteil. Die beiden Flügel dienen als Kontakte für das Gate und
die Grenzfläche. Um einen Kurzschluss zu vermeiden, besteht das Mittelteil aus ei-
nem elektrischen Isolator. Die beiden Flügel werden mit Hilfe eines Drahtes in das
Mittelteil geklemmt.
Das Mittelteil besitzt an zwei gegenüberliegenden Flächen jeweils eine horizontale
Einkerbung, die eine Höhe von 1,1mm besitzt. Die beiden Flügel weisen Nasen der
Dicke 1mm auf, die in die Einkerbungen des Mittelteils ragen. In diese Nasen wurde
eine halbrunde Vertiefung mit einer Tiefe von etwa 0,25mm eingebracht. In diese
Vertiefung wird ein Platin Draht mit einem Durchmesser von 0,5mm gelegt. Flügel
und Draht besitzen zusammen eine Dicke von 1,25mm und sind somit dicker als
die Einkerbung im Mittelteil hoch ist. Die Flügel können nun mit Hilfe des Drahts
in die Einkerbung im Mittelteil geklemmt werden. Um eine Verdrehung der Flügel zu
verhindern, besitzt die Einkerbung an ihrer Oberkante eine kleine Rille, die den Draht
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(a) (b)
5mm
5mm
Abbildung C.2.: Konzept für einen neuen Probenträger unter Verwendung eines
Klemmmechanismus: (a) Prototyp aus Edelstahl, (b) Mittelteil aus
Saphir.
führt. Die elektrischen Verbindungen müssen nun noch zur Probe geführt werden.
Dazu werden die beiden Drähte, die für den Klemmmechanismus verwendet werden,
genutzt. Sie werden in Spalten an den Seitenflächen des Mittelteils nach oben zur
Probe geführt.
Ein erster Prototyp dieses Probenträgers wurde aus drei Edelstahlteilen gefertigt.
Er war sehr stabil und konnte im Transfersystem transferiert werden. Der genutzte
Klemmmechanismus liefert eine ausreichende Stabilität. Um den Probenträger nut-
zen zu können, muss das Mittelteil aus einem elektrischen Isolator bestehen. Eine
Möglichkeit wäre die Verwendung eines Saphir-Bauteils (Abbildung C.2(b)).
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